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Sommaire. — On sait que la loi parabolique de l’énergie de liaison des noyaux, déduite d’un modèle 
statistique pour le noyau (formule de Bethe-Weizsäcker) ne rend compte ni de l'énergie des noyaux 
individuels, ni même dans beaucoup de cas de la variation de leur énergie; en outre, on sait qu’une 


analyse détaillée des énergies de désintégration 6 montre des écarts importants et irréguliers par rapport : 


à la loi statistique pour les paramètres Z 7, B4, 04. 

On étudie empiriquement les modifications, basées sur la structure nucléaire, qu’il faut apporter 
à cette loi parabolique statistique pour réduire ces irrégularités et obtenir une variation monotone 
des paramètres qui la définissent. ; 


a. Pour les noyaux À impair (A = 40), il est possible en première approximation de représenter par 
des lois régulières les variations de l’énergie de liaison. Une loi particulière (Z, B4) est alors seule- 
ment valable pour les noyaux compris entre deux discontinuités de l’énergie de liaison dues à des couches 
nucléaires voisines; en outre, les noyaux N impair et Z impair se trouveraient sur des paraboles paral- 
lèles et distantes de 7. On détermine empiriquement les fonctions Z 7, B4 et e4. Entre les discontinuités, 
ces paramètres varient à peu près régulièrement; on observe un effet des couches nucléaires principa- 
lement sur Z 4, mais aussi sur B4 et e1. 

b. Pour les noyaux A pair, il n’existe pas de loi régulière pour le paramètre d7; toutefois, l’effet 
des couches nucléaires est encore très sensible. Ce paramètre qui dépend principalement de l’énergie 
de liaison des paires de nucléons, dans l’état de spin singulet ou triplet, doit être analysé en tenant 


. compte des états d’espace pour chaque nucléon d’une paire; en particulier, le passage d’une couche 


par un nucléon, la formation d’un groupe « changent d’une façon appréciable la grandeur de 54. 
On compare les résultats obtenus avec ceux d’une étude analogue effectuée récemment par Coryell [8]. 


- 1. Introduction. — La détermination empirique, 
- effectuée par I. Curie [1] en 1945, du nombre Z, 
correspondant au maximum de stabilité des noyaux 
de masse À, avait permis d'obtenir pour ce nombre 
et pour le paramètre B,, reliant la masse et la charge 
… de ces noyaux, des courbes représentant en première 
pproximation les lois déduites du modèle statis- 

- tique. Mais les nombreuses sinuosités de la courbe 

£ des Z ,, les irrégularités parfois importantes pour 152 
- “étaient difficilement explicables sur les bases d’un 


* 


- modèle uniforme; en particulier, la valeur anor- 
A: malement élevée de B, faisait prévoir une répar- 
_ tition non uniforme des protons. 

* Les connaissances acquises ces dernières années 
sur un grand nombre de radioéléments nouveaux 
“ nous ont permis de reprendre cette étude. Nous 
-… avons tenu compte des notions actuelles sur la 
. structure nucléaire en couches et nous avons été 
*“ conduits à lier les variations de Z, obtenues pour 


és dit 


F 
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certaines valeurs de À, aux discontinuités de 
l'énergie de liaison du dernier nucléon [20] au 
passage des couches, retrouvant ainsi les indica- 
tions données à ce sujet par Coryell [2], [3] et 
Suess [4]. 
Nous avons ensuite essayé de représenter la 
variation de l’énergie de liaison pour chaque À 
impair par une parabole; mais devant les difficultés 
rencontrées fréquemment pour situer sur une seule 
parabole tous les radioéléments A connus, nous 
avons introduit une structure fine des paraboles 
A impair : les noyaux N impair et Z impair se 
situant sur des paraboles parallèles distantes de &,. 
Cet effet a déjà été signalé par Glueckauf [5], 
Kohmann [6] et Suess [7] à partir de considérations 
différentes. Ces modifications à la loi parabolique 
déduite du modèle statistique, imposées par la 
structure nucléaire, permettent pour les noyaux 
impairs d'obtenir un meilleur accord. Toutefois, 
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il n’est pas possible de trouver une loi régulière 
pour les noyaux pairs, ceci est dû en partie aux 

variations irrégulières de l’énergie de liaison d’une 
paire de nucléons dans l’état de spin singulet et 
triplet en fonction des états d’espace dans lesquels 
se trouvent ces nucléons. 

Au moment de publier les résultats de ce travail, 
nous avons reçu de Coryell, un rapport prélimi- 
naire [8] de son étude sur le même sujet dont nous 
le remercions vivement. Nous avons pu ainsi 
comparer dans cet article nos valeurs de Z, et des 
paramètres B,, e,, d, avec celles indiquées par 
Coryell. 

Une conclusion semble s'imposer : la formule 
de Bethe-Weizsäcker, déduite du modèle uniforme 
statistique, même modifiée pour tenir compte de 
la structure nucléaire en couches, ne permet pas 
de prévoir les masses nucléaires et de déterminer 
avec certitude les variations de ces masses en fonc- 
tion du nombre de nucléons. En fait, les différents 
paramètres Z,, B,, e, et d, sont des grandeurs 
indirectement reliées à l'énergie de liaison des 
nucléons dans leurs différents états quantiques; 
l’analyse empirique de la variation de ces para- 
mètres est donc difficile à effectuer et risque même 
d'être assez artificielle étant donnée leur dépen- 
dance mutuelle. La véritable grandeur à analyser 
semble être l’énergie de liaison du dernier nucléon 
ou de la dernière paire de nucléons qui doit être 
étudiée en relation avec leur état quantique; ceci 
nécessite l’étude de bilans d’énergie faisant inter- 
veñir non seulement la désintégration 8, mais les 
réactions nucléaires. 


2. La surface d'énergie. — A. MODÈLE STATIS- 
TIQUE. — La formule de Bethe-Weizsäcker [9], [10], 
[11], [12], [19] est déduite essentiellement d’un 
modèle considérant une répartition uniforme des 
protons et des neutrons, et tenant compte des 
faits élémentaires sur les forces nucléaires : satura- 
tion des forces entre deux nucléons, principe de 
Kemmer, diminution relative de l’énergie de liaison 
quand le nombre N de neutrons augmente. On peut 
écrire cette formule donnant l’énergie de liaison 
d’un noyau (A, Z) sous la forme : 


E=M(A, Z2)—[AMi—Z(Mr— M)] 


(A 22 NZ 
CRE 
A” 


=— 4 A + 5 


On peut utiliser pour M (A, Z) la masse ato- 
mique ou nucléaire; dans cet article, on utilise la 
masse nucléaire, c’est-à-dire la masse atomique, 
moins celle des électrons périphériques (en négli- 
geant leur énergie de liaison). 

Les paramètres «, B, y peuvent être déterminés 
approximativement à partir des données expéri- 
mentales [13], [14]; le coefficient k du terme de 
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répulsion, coulombienne s'écrit, en supposant une 
répartition uniforme des protons : 

3 
5 


== 


ei à 
"= 0,62 MeV 
ro 


en prenant 
70 — 1 10 L0m0N- 


Bohr et Wheeler ont utilisé la formule semi- 
empirique de Bethe-Weizsäcker pour évaluer l'énergie 
totale d'émission B-— et l’ont mise sous la forme 
équivalente suivante : 


M(A, Z)= MA, Za)+ 2 BalZ—Za), (2) 
avec 
Fi ue rt (3) 
ANSE 


exprimant que les points représentant les masses 
(ou les énergies de liaison) des noyaux de même À . 
sont situés sur la parabole définie par Z, et By3 
M (A, Z,) étant la masse nucléaire de l’isobare de 
charge Z, correspondant à la plus grande stabilité. 
Il faut remarquer que la valeur obtenue pour Z, 
est différente suivant que l'on utilise les masses 
atomiques ou nucléaires; la différence 


mc? 
VAL Zal — 
A AUTE B 4 


(voir tableau I) 

À partir de la formule (2), l'énergie totale d’émis- 
sion $ d’un noyau de charge Z, s’écrit pour les 
noyaux de À impair : 


E=Ba(Zs-2-:). (4) 

Dans le cas des noyaux de À pair, cette formule 
ne convient plus, même en première approxima- 
tion : il est nécessaire d'introduire le paramètre 0, 
pour rendre compte de la différence d’énergie de 
liaison entre Z pair et Z impair. Les noyaux pair- 
pair se trouvent alors sur une parabole et les noyaux 
impair-impair sur une autre parabole parallèle … 
(même valeur de Z, et B,), mais déplacée vers les "4 
énergies de liaison plus petites de la quantité à,; 
on peut ajouter par raison de symétrie entre N 


et Z [12], un terme + = à la formule (2) avec le 


signe + pour les noyaux impair-impair et le signe — 
pour les noyaux pair-pair. Ceci conduit pour les 
noyaux pair-pair à une énergie de liaison maximum : 
tous les nucléons forment alors des paires symé- 
triques d’espace à spins opposés. Cet effet est 
d'autant plus petit que À est plus grand. Tenant 
compte de la faible portée des forces nucléaires et 
d’une répartition uniforme des Rens Fermi a 


estimé [13] que d, varierait comme —; à étant une 
me, 
constante. 


Couches, 
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TaABLEAU I. 


Les segments de droite du paramètre LA: 


APT PORN 


; 
; 
4 


nécessite de 
“empirique [1], [14], [19] les paramètres Z,, B, 
et 9, qui s’écartent alors notablement des valeurs 


N. 7 À. 2 
30 14,35 
38 17,95 
NOTION ENTER 36 17,49 
42 20,05 
ARS DIN RTS ETS 4o 18,70 
54 24,80 
EN 22 SES tr 52 DS T0 
63 29,0 
ZI 60 27,45 

74 = 

74 = 

90 39,0 
AE RDO 86 38,55 
LATE 48,35 
INC et TT 43,60 
120 52,20 

PAT NOT are 120 50 
140 57,65 
D -002 1... 136 57,89 
156 65,0 
PESON TR TE 156 64,30 

180 73,0 
D 100... 180 73,30 
205 82,40 
RES A TER AT DE 200 79; 20 
210 82,85 
INR 0 Et 210 84,05 
245 96,70 


I1 faut bien noter que la relation théorique (2) 


_ permet seulement d'obtenir une allure générale 


de l’énergie de liaison et de sa variation. La 


_ comparaison détaillée de la loi parabolique (2) 


avec, par exemple, les énergies de désintégration f 
déterminer d’une façon purement 


théoriques; la loi parabolique perd alors son soutien 
théorique et tend à devenir une simple hypothèse 
de travail. En outre, la détermination de ces para- 
mètres ne peut être réalisée avec précision, ce qui 
rend difficile la détermination quantitative des 
énergies f. 


Coryell (1952). Eee 


pee ce AN RS AE Se 
Z4 Se unités 0,05. Présente étude. Coryell. 
14,34 14,29 Le } ” 
17,97 17,85 AVE) 0,45 0,45 
1e) m = 

7 TPE LA 7 se 
19,93 19,8 DU ? > 495 
18,67 18,55 2 | ee 
24,36 24,2 SEM AE 0,44 0,41 
24,26 24,1 de 
28,89 28,7 a) 0,44 0,42 
27,28 27,1 METE | ; 
32,9 32:70 _ % ( 0,405 
32,97 32,70 ÿ. 0,25; ) - 
39,15 38,9 ms { 0385 
38,45 38,2 JE © l c : | 

æ ë > ,30 

F | .0,40 
52,04 ON SAN re EN 0,40 | 
50, 73 50, REA d 
Ste 57,4 CARS \ 0,33 0,3 
57,78 57,4 SRE, 

: JA 

64,92 64,5 pal 0,35; 0,3; 
64,40 64,0 ER S 
D35 20 Res ST \ 0,36 0,37 
73:79 73,35 Ro 
81,94 81,5 Te 0,363 0,325 
79,64 79,2 0 69 a * 
82,84 82,4 Se 0,365 0,32 
83 ,99 83,55 SERRT re jee 
96,34 95,9 +7 ) ; 


À N. B. — Coryell utilisant les masses atomiques, la valeur obtenue pour ZŸ diffère de Z”, obtenue à partir des masses nucléaires 
3 ; : + ee, mc? 
dans le présent travail. En négligeant l'effet de & ,— x — v, la différence entre ces deux valeurs est Z%— 7%=—— F3 c’est ce 
: 4 < A 


. que nous avons utilisé pour calculer Z” (colonne 5) à partir des résultats de Coryell [8]. 
La colonne 7 indique la quantité à ajouter aux valeurs de Coryell pour obtenir les nôtres. 


B. EFFET DE LA STRUCTURE EN COUCHES. — 
L'énergie de liaison du dernier nucléon augmentant 
quand la couche se remplit et subissant une brusque 
diminution au passage vers la couche suivante, 
il doit en résulter une brusque discontinuité dans 
l'expression de la masse nucléaire [form. (2)|, done 
dans la valeur des paramètres Z, et B, qui la défi- 
nissent. On peut alors penser que les irrégularités 
observées pour les valeurs des paramètres, en 
particulier de Z,, sont un effet des couches nucléaires. 
M. G. Mayer [15] l’avait suggéré en 1948 et Coryell 
et Brightsen [2], [3] l’ont formulé de façon plus 
précise en 1951. 

Nous avons repris systématiquement la détermi- 
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nation empirique des paramètres Z4 Bx du en 
tenant compte de l'effet des couches et des données 


Ne 21 20 19 
PE DR 1 


N >20 N<20 


17 18 13 20 2 Z 


Fig. 1. — Effet de la discontinuité N = 20 sur la loi para- 
bolique A = 39 AZ 10,5 Le Lre#nentron; MSItUé 
sur f (A) est moins lié, relativement aux précédents 


sur ds, d'environ AE = 1,5 MeV. 


récentes sur les énergies B; c’est le résultat de cette 
étude que nous présentons maintenant. 

Pour effectuer cette analyse, on conserve la loi 
parabolique (2) comme hypothèse de travail; les 
masses des noyaux de À impair se trouvent encore 
en première approximation sur une seule parabole, 


N 23 22 21 20 


Fig. 2. — Effet de la discontinuité Z — 20 sur la loi para- 
bolique À = 41 : AZ4=— 0,40. Le 21° proton, situé 
sur f (#Sc) est moins lié, relativement aux précédents 

: ; 


sur d:, d'environ AE — 2,5 MeV. 


mais seulement en dehors des discontinuités en 
neutrons où en protons; au contraire, dans le cas 
d’une discontinuité, les masses sont situées sur deux 


paraboles. On a représenté sur la figure 1 le passage 
de la couche N — 20 pour À = 39. D’après les don- 
nées expérimentales, les points CI, A, K et Ca ne 
peuvent se trouver sur la même parabole (N 20); 
pour N°0, les masses sont relativement plus 
grandes et se situent sur une deuxième parabole 
Par exemple, le 21° neutron de %A est moins lié 
que les neutrons précédents, son énergie de liaison 
diminue brusquement de AE 1,5 MeV et la masse 
de #A se trouve relevée à partir du point M de la . 
même quantité. Les points se situent sur les branches 
intérieures des deux paraboles et il en résulte une 
brusque discontinuité pour Z,(4Z,=0,45). Le 
passage d’une couche de protons produit un effet . 
comparable : par exemple Z — 20 pour À —=41 
(fig. 2). ; 


Plus généralement (fig. 3), quand une couche 


Z 


AM (4,2) 


\ 
\@ 
\ 


Fig. 3. — Effet de la structure nucléaire 
sur la surface d’énergie. { 


Discontinuité en protons : 
= BAl AZ + ABa(Zy— 27): ‘2% 
Discontinuité en neutrons : 


E,= Bal al + Ba zu 2 ©), 1 


Z y B, avant la discontinuité; Z » B', après la discontinuité; | 


AVI Be B 4. 


est remplie, le premier nucléon occupant la couche - 
suivante est relativement moins lié de la quantitédE, 
ou ÔE, pour un proton ou un neutron; les points … 
se situent sur les branches intérieures des para- 
boles pour une discontinuité en N, on voit tout … 
de suite sur la figure que Z, augmente de Z5 220 
Zi; au contraire, pour une discontinuité en Z,° 2 
diminue de Z; à Z,. à 

En analysant de cette manière les énergies 8. 
des noyaux de À impair, on peut arriver à faire: 
disparaître les principales irrégularités de la courbe - 
Za= f (A) au voisinage des nombres « magiques ». 
Toutefois, en dehors des discontinuités, la courbe 
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_d V2; présente encore de brusques sinuosités et, 
en outre, la loi parabolique elle-même se trouve 


fi de Z, et B,, une pour Z impair et une pour N 
» introduit un para- 
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mètre supplémentaire e, représentant  l’espace- 


ment entre les deux paraboles, &, étant positif si 
la courbe pour Z impair est au-dessus de celle 
pour N impair. L'exemple des noyaux À = 95 
(fig. 6) est très net : les cinq points expérimentaux 
connus permettent sans ambiguïté d’affirmer que la 
loi parabolique n’est pas valable: par contre on 


EU: 
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HE 


| 90 
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Sie DH 
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Fig. 4. — 


_ peut, en première approximation, les situer sur 
deux paraboles distantes de €, 0,45 MeV. La 
même situation se produit pour À — 97 (fig. 7) : 
on trouve €, 0,35 MeV. Cette façon de procéder, 
qui n’est vraisemblablement pas la seule, a l’avan- 
tage d’être simple; elle a été généralisée pour toutes 
…_ les valeurs dé À et permet d'obtenir pour Z,, B, 
et e, des variations assez régulières. 


3. Détermination des paramètres Z,, B,, 
Eu dy. — L'énergie totale émise lors d’une tran- 


Z4a= j (À). 


Les discontinuités de Z4 apparaissent nettement à l’endroit des couches nucléaires. 


sition peut alors se mettre sous la forme : 


| C7 Zimpair } Pt 

Fa (z DORE :) = Er N impair | à 

ee 2 +04 NetZimpairs) Fe 
—Ô1 Net Zpairs 14 PR 


La masse considérée étant celle du noyau, Z étant 
Je nombre atomique du noyau initial. Cette for- 
mule (5) est valable pour toute transition si l’on 
prend Z, et Z positifs pour l’émission 8, Z, et Z 
négatifs pour l’émission 8* ou la capture. 


units de stabilité 


: : o Valeurs. déterminées empirique - 
= ; mert ( À impair ; A:72et78) 


Fig. 5. — Z41= f (À). 
Étude détaillée 60 < À < 124 entre les discontinuités Z = 28 et Z = 5o.| 


ue 


Den: A. À 1MPAIR. — L'analyse empirique des énergies 8 
À pour À impair permet de déterminer, par approxi- 
mations successives, les valeurs de Z,, B, et e4. 
- On a été conduit à admettre que Z, se trouve entre 
4 les discontinuités sensiblement sur des segments 


E OT RER 5 0 95 54 53 52 


CR 55 54 53 52 51 


Fig. 7. — Structure fine de la loi parabolique pour À = 97: . 
anomalie de l'instabilité du *’Tc. Bien que la valeur de Z4 
soit voisine de 43, le corps stable n’est pas ,,Tc, mais , Mo; ; 
Te se trouvant sur la parabole supérieure est moins lié 

40 #1 42 43 44 d'environ e4æ 0,35 MeV par rapport à Mo et Ru : la 
masse de Tc est ainsi suffisamment relevée pour produire 

Fig. 6. — Structure fine de la loi parabolique pour À = 95. l'instabilité de Te vers Mo par capture K. 
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; 
EE ARE Et 


; de droite et l’on obtient ainsi des valeurs assez 
15 régulières pour B, et e4, le passage d’une couche 
_ produisant de brusques variations de Z, et un 
effet notable sur B, et s4. 


figure 5 l'étude plus détaillée de la partie 60<A <12/ 
entre les couches de protons Z = 28 et Z = 50. 
On voit que les résultats obtenus pour Z, donnent 
des valeurs assez régulières. 


r 


Étude de Zy. — On a reproduit sur la figure 4 


: les segments de droite e 
; 8 ite Z, et on les compare ave 
la courbe Z,— f (A) dans son ensemble, et sur la ï Rd 


celles données par Coryell [8]. Le tableau II montre 


DES 


TABLEAU II. 


FT Influe : * l’énergi Gt. À 
i! fluence des couches sur l'énergie de liaison du dernier nucléon. 


Le tableau I indique les valeurs obtenues pour 


dE me ih 


D AVE 


NE ei pipe 


CE 


aus. 


AN De, Mae à 5 gt 
h-2 de 


à 


D LATEST ve M du 
am hrs (5 2 


Couches 
Re EE 
: , Be BANC AE CG 
e us | - - 1 A|AZ1| ) 
A. ZA RAZ A: (MeY.) (MeV). (MeV). 
D OP TE ee ne 39 18,40 Eur 
« 0,4 5 
18,85 2,75 Le 
DO ee 41 19,55 DE 
, ie 0,40 + 2 5 
9: 19 T 4 ; 
TE PSN on: 23,50 ; 
be 0,20 2590 0,47 TO 
SE OR UT GT 28,10 QUE 02 8 £ 
27,85 4 SL Fr Ha 
DORE Coss 89 38,65 DD 
39,75 re + pie Fat 
S > 
(APRES III 48,30 Us. 1,6 ne 
48,65 0,00 153 0500 CAO 
OP A RTS: re 120 52,20 
oi 1,20 150 1555 ST) 
DD ee de 141 58,0 5 
4 1,65 Fe 2,5 1,90 
. 59,65 1 
#4 Craie 155 64,65 1,09 
63,95 He : es 0,73 1/01 
FA Lis c} 
Hi LOONG) re 171 69,75 
1 69,95 0,20 1,4 0,30 NO, I 
12: CRAN RERO 20 83,10 
pl 7 sn 1,35 1,25 1,60 1,65 
le É 
te HD OS eee 209 82,5 it 
4 1,2 1,45 
83,7 è 1e eus 26e 


(*) Valeur empirique déduite des paraboles correspondant à chaque discontinuité. 
(2) Valeur déduite de l'énergie de désintégration du '#Th(æ0o,8 MeV) qui est incertaine. 
() La sous-couche W = 100 n’est pas certaine, elle correspondrait d’ailleurs à AZ 100 keV. Toutefois, elle apparaît nette- 


ment dans l’étude du paramètre © 4. 


les écarts | AZ ,| pour les discontinuités en neutrons 
et en protons et la variation AE de l'énergie de 
liaison du dernier nucléon lors du passage d’une 
couche; on l’a comparée à la valeur B,|AZ;| 


utilisée par Coryell qui est précisément égale à AE 


lorsque B, ne change pas lors de la traversée et 
lorsqu'on néglige «4. On voit que AE est important 
seulement pour les couches de 20, 65o, 82 ou 
126 nucléons, tandis que pour les sous-couches 
de 28, 64 et 100 nucléons, la variation de l’énergie 
du dernier nucléon semble être de quelques centaines 
de keV; cette différence importante entre couches 
et sous-couches apparaît moins nettement avec la 
quantité B,|AZ4|. La sous-couche 34 nucléons 
signalée par Coryell n'apparaît pas dans notre 


analyse, par contre N — 100 que nous avons 
introduite n’est pas indiquée dans le travail de 


Coryell. 


Étude de B,. — Pour À donné, trois transitions £ 
bien connues sont nécessaires pour déterminer Z4, 
B,, £, d’une manière univoque. Cette condition 
n'étant pas réalisée dans de nombreux cas, on a 
parfois été amené à ajuster de proche en proche 
les valeurs de B, et &, afin d’obtenir un segment de 
droite représentatif de Zi. On a ainsi obtenu les 
fonctions B, et €, représentées figure 8 sur lesquelles 
l'effet des couches nucléaires est en général assez 
net. Il est à noter que les points de B, se placent 
de part et d’autre de la courbe semi-empirique de 
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Bohr-Wheeler qui, dans l’ensemble, représente bien Étude de :,. — La grandeur €, a déjà été intro- 


la valeur moyenne de B,; signalons que dans son 
étude, Coryell [8] obtient des valeurs de B, qui se 
placent sur la courbe de Bohr et Wheeler sans effet 
sensible des couches nucléaires. 
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Fig. 8 — Influence des couches nucléaires sur les paramètres By et Ed 


neutrons; la distance entre les deux surfaces d’énergie, 
d'environ 200 keV, correspond précisément à la 
valeur trouvée dans notre étude pour N > 126 
(fig. 8). En outre, Kohman [6] constate que le 
nombre de noyaux À impair stables à l’émission 
est plus grand pour Z pair que pour N pair; cet 
effet suggère d’ajouter le paramètre €, à la loi 
parabolique pour expliquer la stabilité plus grande des 
noyaux À impair, Z pair. Enfin, Suess [7], [17] 
précise en particulier l’idée de Kowarski [16] pour 
expliquer l’absence des éléments stables Z=43 (Tc); 
Z —61 (Pm) après les discontinuités N = 50 
et N—8»; une valeur de 6,0,6 MeV (après N—50) 
et :,æ0,7 MeV (après N — 82) permet d’inter- 
préter ces anomalies. 

Dans l'étude empirique actuelle, on introduit 
systématiquement e,, les résultats obtenus sont 
indiqués figure 8 et il semble possible d’en dégager 
les points suivants : 


19 e, est, en général, positif et de l’ordre de 
quelques centaines de keV, indiquant que les noyaux 


L Courbe semi-empirique de Bohr-Wheeler 
Er @ 4 8 6 e? n- à 3 -13 
Bye sè + SE AT (B=19/ MeV, roz LED 10 cm 


duite dans des études antérieures. Glueckauf [5] a 
montré, à partir des énergies des transitions œ et B. 
pour les noyaux lourds, que l’énergie de liaison É 
d'une paire de protons dépassait celle d’une paire de 4 
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4 
Z impair se trouvent sur une surface d'énergie légère- 
ment au-dessus de celle pour les noyaux N impair; … 
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Fig. 9. — Effet de la discontinuité N — 82 
sur la loi parabolique pour À = 141. 


_ 20 Cet effet diminue, :, tendant vers zéro, à la 
fin d’une couche de neutrons; 
30 Au début d’une couche de neutrons, &, a 


“de la couche N— 82 pour À = 141: 

_ 4° Au début d’une couche de protons, &, a 
. tendance à diminuer et est même négatif. On montre 
. (fig. 10) pour À — 65, un tel exemple de €, <o; 
. 59 Au cours du remplissage d’une couche de 
… protons, :, augmente, devient positif pour s’annuler 
_à la couche de neutrons suivante; remarquons que 


“par celui de la couche N — 1:56. 
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{> l'effet de la couche de protons Z — 82 est masqué 
| 


A er AT aie a 


PPT Ag eve oies 


M SRE 
ns FE 


EE ET VS 
ir ; 


ps RARE" mp 
D k 


ee -spup 
ms 


12 
Le, N a 
Des + » « 
4: (MeV) 
le. 
L AE 
LE. 
ik 
1 PRE 
EF. 
î 
#: 
Ÿ 0 + 
1 Cu ; 
Fo ' 
+ Z= 29,8 | 
4 Le. J 1 ! JB 
‘# 28 29 30 ÉLRRZ 
ue Fig. 10. — Structure fine de la loi parabolique pour À = 65. 


9 es 


On remarque la valeur négative du paramètre :4 après la 
discontinuité Z — 28. 

On a utilisé pour Ga la valeur Wÿ— 2,4 MeV (Communi- 
cation faite à la Conférence d'Amsterdam, sept. 1952, 
par A.H.W. Aten). 


Une indication importante sur €, peut être 
obtenue en étudiant À — 47; la valeur anormale- 
ment élevée de e, 0,35 MeV pour cette région 
est à rapprocher de la nature différente des transi- 
tions #Sc + 47Ti et 47V — 47Ti au point de vue de 
la variation de-l’énergie de liaison des noyaux. 
Ces deux transitions sont permises (fac Î;)» mais 


la transition 4%Sc (fT — 2,4.105) est accompagnée 
d’une variation dans l’énergie de liaison nucléaire 
AE — 6,5 MeV, tandis que pour la seconde, #V 
(fT = 2.104), AE —3,6 MeV seulement; en effet, 
la transformation d’un neutron en proton (désinté- 
gration 8- du 4Sc) aboutit à la formation d’une 
particule « (ou mieux d’un groupe «) dans une 
case f,, tandis que la transformation d’un proton 


en neutron (désintégration + du #V) ne change 
pas le nombre de groupes « dans la sous-couche f;. 


ASP À og pu 2 lo 4 on 


je ange 


Il est donc raisonnable de penser que la loi para- 
bolique ne peut simplement s'appliquer pour À — 47; 
introduire le paramètre €, semble, en outre, assez 
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artificiel; dans ce cas, la valeur &,— 0,35 MeV 
que lon trouve ne paraît donc pas avoir grande 
signification. L'analyse de cet exemple 4/= 45 
permet de se rendre compte de la difficulté qui 
existe dans la comparaison des résultats d’une 
étude s{atistique avec la structure de noyaux indi- 
viduels; en outre, cet exemple indique que la forma- 
tion de groupes « a vraisemblablement une influence, 
soit sur les valeurs du paramètre d,(A impair) soit 
sur celles du paramètre &, (A pair). 

Dans l'interprétation du paramètre €,, on suppose. 
habituellement [5], [6], [7] qu’il faut la rechercher 
dans la variation de l’énergie de liaison d’une paire 
de protons et d’une paire de neutrons. On va essayer 
de préciser davantage cette notion. Dans le cas 
général, &, est positif, les noyaux Z pair, N impair 
étant plus liés que les noyaux N pair, Z impair; 
on peut supposer que cet effet provient d’une énergie 
de liaison plus grande pour une paire de protons 
que pour une paire de neutrons. Toutefois, cette 
différence a probablement une cause plus complexe : 
on remarque, en effet, pour N > Z, qu’une paire 


de protons est toujours liée à une paire de 
neutrons ++ dans le même état d’espace 
pour former un groupe «, analogue à une 


particule «, dont l’énergie de liaison est, en général, 
plus grande que la somme des énergies de liaison 
des paires de neutrons et de protons séparément. 
Lorsqu'on remplace une paire de neutrons par une 
paire de protons, l'énergie totale de répulsion 
devrait diminuer suivant le terme 8  _ de 
la loi statistique; les écarts par rapport à cette loi, 
représentés en partie par €, pour À impair, per- 
mettent seulement d’atteindre les écarts par rapport 
à la valeur moyenne de l’énergie de liaison donnée 
précisément par le terme précédent B Cats __ Ê 
Au passage d’une couche en protons, l'énergie 
d’un groupe « diminuerait et il en serait de même 
pour €,; au contraire, au passage d’une couche en 
neutrons, l’énergie d’une paire de neutrons diminue 
alors que celle des groupes « dans les niveaux plus 
profonds ne varie sensiblement pas : il en résulte 
un effet inverse sur €, qui peut devenir négatif. 

Indiquons, en outre, que l'interprétation de €, 
peut être recherchée aussi, tout au moins partielle- 
ment, dans la variation de l’énergie de liaison de 
la fraction impair (Z ou N impair); la fraction Z 
impair est formée généralement d'un proton et 
d’une paire de neutrons dans le même état 
d’espace (n, j, m), tandis que la fraction N impair 
est seulement formée d’un seul neutron (n'’, j', m') 
par suite du principe d’exclusion de Pauli. 


En résumé, la régularité assez bonne pour les 
courbes Z, B,4 et , permet donc de penser que la 
méthode suivie pour analyser les énergies des tran- 
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sitions 8 présente une nette amélioration sur la simple 
loi parabolique déduite du modèle statistique; les 
prévisions que l’on pourra effectuer seront donc 
certainement meilleures. En outre, cette méthode 
permet d’obtenir une classification des noyaux. 
Toutefois, il apparaît nettement qu’une étude de 
l'énergie de liaison du dernier nucléon et de Ja 
dernière paire de nucléons permettrait une analyse 
plus précise et plus directe de la structure des 
noyaux individuels. 


Remarque. La détermination des para- 
mètres Zz, By £a, da perd sa signification pour 
A 30; en effet, la plupart des transitions ont 
alors lieu entre noyaux miroirs. Pour ces noyaux, 
l’énergie de liaison est égale à l’énergie coulombienne 
et le terme 


85 ; ; : PR LD 
PA— ce 0 cile d’obtenir pour Z4, B4, 4 des valeurs régulières, 
ne É parce qu’il n’existe que trois transitions entre noyaux 
se reduit à À non miroirs (tableau III) et que l'existence de. 
PÉNAR TS groupes « dans 33 et 37 donne une irrégularité 
A5 comparable à celle signalée pour À — /7. 
TaBLeaAu IIT. 
Transitions non-mirotrs situées entre À = 30 et À = 40. ; 
Transitions. So AE 
—————— — (MeV). (MeV). Schéma de structure. HONTE 
: F da Ÿ NES d d 
PCR) ST, TP 0; — 4,9 9Ve——Îe- si: GERS 1,6.10ÿ 
53 2 ] 
_. d —— d 
35S (B—)36CI ds da... 0,17 = ÿ, HR ; HOT 1,03.105 
31A (K) 37CI GA > a 0,33 — 4,7 PAR Fr (PAU 1,12.105 
N. B. — :, est l'énergie totale de la transition; AÆ représente la variation de l'énergie de liaison d’origine nucléaire. Dans 4 
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proprement nucléaire s’annulant. 


le terme 


à 


L'énergie de désintégration B se met alors sous lan 


forme : 


(m étant la différence de masse neutron-proton) et 


devient différente du terme habituel 
VI B4(Z — ZLa— 0,5). 


Les paramètres B, et Z, obtenus en utilisant M 


toutefois cette dernière formule perdent donc toute 
signification; en particulier, on ne constate plus la 


linéarité de Z, qui n’est plus même localement 


proportionnel à À. 
En outre, entre A = 30 et A —"0, 


les schémas de structure, A désigne un neutron avec le spin en haut, à un proton et —@— est équivalent à is+- ° 


B. À PAIR : ÉTUDE DU PARAMÈTRE 04. — La 
détermination de Z,;, B,, d, nécessite aussi de bien 
connaître trois transitions 8 situées en dehors d’une 
discontinuité; on en connaît seulement quelques 
cas et les valeurs de Z,, B, ainsi obtenues sont en 
très bon accord avec celles déduites de l’étude des 
noyaux À impair; par exemple (fig. 5), dans la 
partie 60 < À < 124, il n’a été possible de déter- 
miner complètement Z, et B, que pour À = 72 
et 78. Aussi, dans le cas général, on suppose connus B, 
et Z, à partir de l’étude des noyaux À impair et 
l’on en déduit d,; les valeurs ainsi obtenues sont 
montrées figure 10. On voit qu’il est très difficile 
de trouver des lois régulières pour représenter les 
variations du paramètre 04 On peut toutefois 


donner les indications suivantes : 


19 On obtient des valeurs anormalement faibles 


près des couches : pour À —60, d,0o,7 MeV 


aussitôt après la couche 28 protons; pour À = 90, - 
04% 0,7 MeV avant la discontinuité N — 50 et = 
04% 1,7 MeV après la discontinuité, alors que la 


valeur moyenne dans cette région est d, 2,5 MeV: 


29 On est parfois obligé de dédoubler d, et de 
considérer une valeur at différente pour les 
transitions $— et $+ : 0: est, en général, plus grand 
que 9%, les valeurs 03 ee 0; étant associées respec- 
tivement à 6 et +. Cette distinction est surtout 
importante pour les noyaux 50 < À <110; en 
général d97—0;Zo,5 MeV, sauf le cas anormal 


il est diffi- - 


de Br pour lequel cette différence atteint 1,2 MeV 
_ provenant probablement d’une erreur dans le 
. schéma de désintégration (y en coïncidences avec 8 
de 5,5 MeV ?). 


46 47 48 49 CORZ 


Fig. 11. — Influence de la structure nucléaire 

É sur la loi parabolique pour À = 111. 

. Bien que possédant 63 neutrons, Cd semble se placer sur 
la parabole N > 64, car dans son état fondamental il se 
trouve dans un état co analogue à Pd (65 neutrons). La para- 


bole N < 64 passe ment par le niveau excité de Cd 
dans un état g, analogue à Sn. 


”_ D'après les valeurs de Zz, B4, e<4 obtenues dans cette 
région, le 11#Cd est instable et émettrait des B- d’énergie 
W,æo,5 MeV; 1#In serait alors stable contrairement 
aux résultats de S. G. Cohen (Nature, 1951, 167, 771.). 
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3° Enfin, il existe une nette tendance pour obtenir 
des valeurs plus élevées au milieu d’une couche. Pour 


A — 60 (fig. 14), on dispose des transitions Co PRINT 


avant Z — 8 et Cu 5 Ni après Z —28. Dans la 
première, 0, — 2,9 MeV, un neutron fi se transforme 
en un proton f+ en changeant de couche pour former 
un groupe « sur f+; au contraire, dans la seconde 
transition (9, 0,65 MeV), un neutron f; se trans- 
forme en un proton fi dans la même sous-couche et 
sans formation d’un groupe «. La grande valeur 
de à, semble donc liée dans le premier cas, d’une part 
au changement de couche d’un nucléon (fi—f:) 
et, d’autre part, à la formation d’un groupe «. 

Pour À = 90 (fig. 15), on a un effet analogue : 
dans la transition f8+ %Nb->9%7r, un proton g2 
se transforme en un neutron dans la même sous- 
couche et 9, a une valeur particulièrement petite 
de 0,7 MeV; au contraire, pour N > 50, la transi- 
tion £— Y-—+Zr correspond au passage d’un neutron 
dans di à un proton dans g> avec forma- 
tion d’un groupe « et changement de couche 
(N = 50) : d,:1,7 MeV dans ce cas. 


Le paramètre 9, a été introduit en 1939 par Bohr 
et Wheeler pour rendre compte des différences 
dans l’énergie de liaison des isobares pair-pair et 
impair-impair. Simultanément, Barkas [18] utilisait 
la même correction pour la formule de Wigner 
comparable à celle de Bethe-Weizsäcker. Cette 
correction était rendue nécessaire par la force 
d'interaction dépendant du spin; ces forces ne sont 
pas négligeables comme le montre, en effet, le 


Z64  N100 Z 82 
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Fig. 12. — Influence des couches nucléaires sur dA. 


ce Courbe donnée par Corvell [8]; 
x G4 donné par une transition $"; 

o Ô4 donné par une transition f-; 

e 5, identique;pour f- et f*. 


che 
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tableau IV pour les couples isobares, du type sentent l'énergie de liaison totale (corrigée de 


N-Z—9 et N—Z—o. On.a comparé ces 
résultats à celui du deutéron d’une part et à quelques 


+ N 28 27 26 25 2% 


20 21. . 22 23 24 


Fig. 13. — Paraboles À = 48. 


Ces paraboles, tracées à partir des transitions Sc> Ti 
et V > Ti ne permettent pas de déterminer la position 
des points Ca et Cr avec une précision supérieure à = 200 kV. 
La différence d’énergie 


Ca — Sc= 0,6 <o,2 MeV 


ne permet pas de préciser la stabilité du Ca vis-à-vis du Sc 


N 33 32 31 


A = 
0,65 MeV 


26 27 28 29 Z 


Fig. 14. — Effet de la discontinuité Z — 28 
sur le paramètre 54 pour À — 60. 


transitions pour lesquelles l'effet de spin soit seul 
à intervenir. 
Les valeurs de 9 obtenues dans ce tableau repré- 


l'effet statistique de répulsion coulombienne) et 
diffèrent donc de la valeur à, par le terme symé- 


trique See. On peut donc dire, dans ce cas, 


que les Pie de à, et surtout ses variations sont: 
liées à la différence de l’énergie de liaison entre. 
paires de nucléons dans l’état singulet ou triplet | 
de spin; les états d’espace (n, 1) étant les mêmes. 

Plus généralement, il faut tenir compte du fait. 
que les états d’espace ne sont pas identiques dans 
une paire isobare introduisant une diminution. 
dans l’énergie de liaison d’une paire de nucléons . 


N 52 51 50 49 


N >50 4 


38 39 40 41 


Fig. 15. — Effet de la discontinuité N = 50 < ‘1 
sur le paramètre Ô7 pour À = 90. 72 


dans l’état triplet. La différence d'énergie entre | 
paire symétrique + et antisymétrique d’es- 


pace, ++ représentée dans le terme 0,4 . 


dépend donc étroitement des états d'espace des : 
nucléons dans l’état triplet; ces états d’espace 
différent à travers toute la classification des noyaux 
et parfois d’une paire isobare à une autre, il est 
donc normal d’observer une telle dispersion des 
valeurs de d,. Lorsqu'il n’y a pas changement de 
couche, les valeurs sont beaucoup moins dispersées, - 
et la faible différence entre 0 et 9; semble pouvoir - 
être expliquée par la formation d’un groupe «; c’est … 


ainsi que pour A —56, la transitiin Mn°>Fe 
correspond à n(f; Es p(f:) avec passage de la 
couche 28 et formation d’un groupe « et l’on a 
04 — 3,15 MeV. Au contraire, la transition Co re Fe 


Ë 


> 


4 


L 


Ent 


orrespond à p (z ) —nñn (i 6 ) avec également passage 


2 


de la couche 28, mais sans formation d’un 
groupe «, 0%ÿ—2,5 MeV donnant une diffé- 
rence 0, —03< 0,5 MeV. 

CE 


_ 4. Conclusion. — L'étude effectuée permet de 
classer les noyaux; pour chaque classe on peut 
définir une loi régulière représentant les variations 
_ de l'énergie de liaison et les paramètres qui défi- 
nissent cette loi varient alors d’une façon mono- 
tone. Les discontinuités des valeurs de ces para- 


_ couches nucléaires, l'influence de l’énergie de liaison 
d’une paire de nucléons (noyaux impair-impair) 
ou d’un groupe «. Toutefois, il faut bien remarquer 
_ qu'il est possible d'utiliser d’autres méthodes d’ana- 

_lyse que celle suivie par Coryell et nous-mêmes. 
_ En particulier, Aten et Wapstra [21], [22] à 
__ Amsterdam, considérant empiriquement que l’on 
_ peut représenter en première approximation les 


_ variations de l'énergie totale de liaison par une 


TaBLeAuU IV. 


_ mètres représentent l'effet des couches ou sous- 


= Es 


re cé RARES due se #F We RS 
AIRE SUR LA LOI STATISTIQUE NUE 


| % » 7 SR PAS 
Variation de l'énergie de liaison nucléaire montrant la force d'interaction due au spin. 


va Eçe AE AC Ô 
Paire isobare, couche, Configuration. (MeV). (MeV), (MeV } (MeV), 
re RAR eds 1$ 1S5—?S, = = = — 2,25 

à OS RER RER Ps 1S9—38: 4,0 — 2,7 — 1,32 — 4,0 
D SRSRUT SRE Ps 1S5—2D3 1,06 + 0,23 — 2,23 — 2,0 

EÉRAARUS SERRE TERRE Pi: 1S5—3D; 0,67 + 0,63 — 2,99 72:90 
Aa ONE ER 25 180 —S; 1,14 + 2,43 — 3,63 — 1,20 

NOR PAN AE RR Er n rnr, ds So—3D; 2:99 + 3,62 — 4,29 0,07 

HG ON RE SRE d: LSo—? 3,50 + 4,8 — 4,87 = 00 
2 
one ST Musa 28 1S5—3$; 4,00 + 5,3 — b,41 — 0,1 

DSC ere tre | d; 189 —3D 2 5:10 .+ 6,4 — 5,96 + 0,44 
SEA RES CE TER d 1S5— D, 5,46 + 6,75 — 6,43 —+- 0,32 
CAES CN ET ue Jr 1S9— Do 3 So + 4,42 — 6,80 — 2,38 

2 
DEAR SNOOPER De 1So—?Gi,s 3,54 + 4,83 Ed 00 0) — 2,44 
SONT AE Ne eee aa fi 1S5—3D1 3,89 +5,14 — 8,6 — 3,46 
OZ TES RONDES ON EEERTt, ga 1S 92 4,44 + 5,73 — 10,7 — 4,97 
N. B. — On pose la variation à d'énergie de liaison d’origine nucléaire pour l'émission $- ou f+ : 


m=M,—M,=1,293 MeV 


kZ 


et &, énergie totale de la transition. AC est calculé en supposant toujours une répartition uniforme des protons | AC| = —<. 


A5 


Cette hypothèse est une première approximation; par exemple à la fin de la couche RIVE l'énergie de liaison 


m 
1 


augmente, et relativement le rayon nucléaire diminue; la valeur obtenue pour | AC | en prenant À — r, A5 est certainement une 
limite inférieure, ce qui expliquerait en partie les valeurs anormales de À — 26 à À — 58. 


fonction continue, même au voisinage des couches 
nucléaires, ont utilisé une autre modification de 
la formule de Bethe-Weizsäcker; ces auteurs ajoutent 
à l’énergie de liaison un terme 


pour tenir compte de l’influence d’une couche de 
protons Z;, et de même pour une couche de 
neutrons N; on aurait un terme analogue. On 
obtient alors une loi continue pour représenter les 
variations de l'énergie de liaison, l’influence des 
couches Z;, N; étant représentée par les para- 
mètres A;, W;. Cette méthode paraît plus complexe 
que celle utilisant une simple discontinuité dans 
l'énergie de liaison ainsi qu’une variation linéaire 
du paramètre Z4; toutefois, il serait nécessaire 
pour connaître les renseignements précis qu’elle 
peut fournir, d’effectuer une analyse quantitative 
des énergies des transitions BG en tenant compte 
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éventuellement, en outre, des différences entre les 
noyaux Z et N impair (paramètre «,) et entre les 
noyaux pair-pair ou impair-impair (paramètre 0,). 

En conclusion, la loi statistique de l'énergie de 
liaison, convenablement modifiée pour tenir compte 
de la structure nucléaire, reste encore très utile, 
à condition de la considérer comme une méthode 
d’analyse et de classification des noyaux; mais 
elle ne peut donner avec précision ni l'énergie 
totale de liaison des noyaux, ni même avec certitude 
la variation de cette énergie dans le cas À pair; 
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PRÉPARATION DE ‘As PAR EFFET SZILARD [1] A PARTIR D'ACIDE CACODYLIQUE 


Par MM. H. LAURENT et P. SIMONNIN. 


Commissariat à l’énergie atomique. Service de chimie appliquée. 


Sommaire. — Nous avons mis au point une méthode de préparation de As de grande activité spéci- 
fique. Nous irradions de l'acide cacodylique par des neutrons thermiques et nous entrainons l’arsenic 
arraché par effet Szilard par un précipité de Fe (OH),. Après mise en solution HCI, nous fixons Fes+ 
sur une colonne remplie de Dowex 50 et nous recueillons As sous forme d’ion AsOi-. 


Au cours de la capture radiative des neutrons 
thermiques, l’arsenic se retrouve, après mise en 
solution aqueuse de la cible, à l’état d’ions AsOï- 
(5o pour 100) et AsOŸ- (50 pour 100). Ce mélange 
évolue ensuite jusqu'aux proportions suivantes 
AsOÿ— (20 pour 100) et AsO;- (8o pour 100 [2]. 

La littérature nous fournit quelques exemples de 
méthodes d’enrichissement de l’arsenic en As [3], 
[4], [5]. Elles s'avèrent malheureusement d’un 
emploi peu pratique. 

Straube [6] sépare la forme chimique enrichie 
par distillation de As*Cl;, en présence de Cu,CL 
et d’un excès d’HCI concentré. Nous avons essayé 
d'adapter ce mode opératoire à nos besoins. HCI et 
les réducteurs réagissent sur l’acide cacodylique en 
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donnant des produits entraînables au cours de la 
distillation. Quelles que soient les précautions prises, 
les quantités d’As obtenues varient dans de grandes 
proportions. Une purification du distillat par préci- 
pitation de As par l’hypophosphite de sodium et 
redissolution dans NH,OH + H,0, conduit encore à 
des résultats non reproductibles; une partie de 
l’arsenic précipité se retrouve sous forme de composés 
organiques. L’arsenic enrichi en As étant surtout 
destiné à des usages thérapeutiques, nous ne pou- 
vons utiliser la méthode de distillation, car elle 
conduit à des composés chimiques mal définis et 
d'activité spécifique parfois trop faible (de l’ordre 
de 1 mC/mg). 

Starke [7] entraîne As sur de la magnésie frat- 


arsénites et des arséniates insolubles, 
essayé d'entraîner l’arsenic séparé par effet Szilard 


£4 
Fe 
$: 
1 


Phement précipitée qu'il agite dans la solution 


‘ammoniacale de cacodylate d’ammonium, évitant 


ainsi les aléas de la distillation. 


Les ions Fe* donnant en milieu alcalin des 
nous avons 


sur un précipité de Fe (OH), plus facile à séparer 


ensuite que MgoO. 


1. Mode opératoire. 


— 19 Séparation. — On 


_irradie 20 g d’acide cacodylique que l’on dissout 


dans 100 ml d’eau, ajoute 100 mg de Feë+ sous forme 


. de nitrate et ro ml d’alcooi à 95° destiné à empêcher 
le précipité de Fe (OH), de coller sur les parois. 

 Feÿ* est précipité quantitativement par addition 
. de r11 ml de NaOH 13 N avec agitation mécanique, 


filtré sur verre fritté n° 3 sous pression réduite et 


. lavé par 50 ml d’eau. On dissout le RAD dans 
le mélange : 


25 ml HCIG6N + 50 mlH20O + 10 ml d'alcool 


| et reprécipite Fe (OH), par 0 ml d'NH,OH 13 N 
ajoutés très lentement et en agitant. On filtre 


comme plus haut et lave deux fois par 50 ml d’eau. 
- Cette deuxième précipitation a pour but d’éliminer 
au maximum l'acide cacodylique. 

On reprend le précipité par 5o ml d'HCI N/2 
et fait passer sur une colonne de Dowex 50 


_ (80-120 mailles) de 12 cm de long sur 0,8 em de 


diamètre. Le débit est de l'ordre de 2,5 ml/mn. 
La radioactivité restant sur la colonne est récupérée 
_ par le passage en deux fois de 5o ml d’'HCI N}2. 
- On ajoute à l’éluat ro ml d’'H,0, à 110 vol et évapore 
à sec. H,0, oxyde AsOi- en ÂsO:- et détruit les 
traces des matières organiques présentes. On reprend 
_ le résidu par de l’eau additionnée de quelques 
Douties d'NH,0H et chasse l’excès d’ammoniaque 
par ébullition. Le produit est livré sous forme 
. d’arséniate d’ammonium. 


20 Appareillage. — Un appareil entièrement 


Ft enfermé dans une enceinte de plomb de 5 cm d’épais- 
seur permet d'effectuer ces opérations sans risques 


d'irradiation. La surveillance s'effectue à travers 
des fenêtres de verre au plomb (5o pour 100 de Pb) 
. de ro cm d'épaisseur; les manœuvres sont com- 


H mandées de l'extérieur. Pour éviter les surchauffes, 
- nous utilisons des évaporateurs à reflux de xylène [8]. 


30 Résultats. — Le rendement global sur un grand 


_ nombre de préparations effectuées avec cet appa- 


_reillage est de 4o à 5o pour 100. En partant de 20 g 
_d’acide cacodylique irradié, on peut obtenir de 17 
à 19 mC de As rassemblés sur environ 2 mg d’arsenic 


_ élément. Le produit est bien défini chimiquement 


_ (arséniate d’ammonium) et ne contient pas de 
traces de matières organiques. 


2, Étude des différents facteurs. — 10 Préci- 
pilation de Fe (OH). — La quantité d’As entraînée 
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sur des blancs est de o,2 mg pour 4o g d'acide 
cacodylique. 

L'expérience montre (fig. 1) qu’il n’est pas néces- 
saire d'ajouter de l’arséniate entraîneur. Le rende- 
ment maximum de Szilard obtenu dans le cas d’irra- 
diation d’acide cacodylique solide est de 60 + 5 


À fendement en activité en % 


As(V)entraineur en mg 
1 L es 
0 1 20 


Fig. 1. — Simple précipitation par NH,OH © 13 N. 
20 mg Fe’; 2 g acide cacodylique; 100 ml H,0. Temps de 
contact précipité-solution : 10 mn. 


pour 100. Il est sensiblement le même quel que soit 
le moment de la séparation après la sortie de la 
pile. 

La figure 2 donne quelques indications sur le 
rendement du Szilard en fonction du temps de 
contact précipité-solution. Nous pensons qu'il se 
forme tout d’abord de l’arséniate ferrique colloïdal 
qui s’adsorbe quantitativement en 15 à 20 mn 
sur Fe (OH),. L’excès d’ions OH- transforme ensuite 


A Rendement en activité en 


R N 


LL 


S 
e 


ne. 
utilisée 


Temps de contact 
Précipité- Solution en mn 
1 j 1 1 L 5 
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PPT I III, 
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S 
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Fig. 2. — Simple précipitation par NH,OH = 13 N. 
Pas d'entraîneur; 20 mgFeît; 2 g acide cacodylique; 


100 ml H,0. 


lentement l’arséniate en suivant la 


réaction : 


hydroxyde 


AsO,;Fe}+30H- = Fe(OH};ÿ + AsOi-. 


Nous pouvons voir, d’après les figures 3 et 3 a 
que le rendement passe par un maximum pour les 
conditions choisies en fonction de la concentration 
Énare 


Influence de l'agent précipitant (base forle ou base 
faible). — L'ammoniaque, par suite de l'effet 
tampon du système NH;— NH, donne une varia- 
tion lente du pH aux alentours de pH 9,2. La 
figure { montre ces variations en fonction du volume 
de base ajouté pour une solution contenant 20 g 
d'acide cacodylique et 100 mg de Fe*. Il faut 5o ml 
d'NH,OH 13 N pour floculer l’hydroxyde ferrique. 
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La précipitation est lente et le rendement du Szilard 
est maximum (+ 60 pour 100). 


À Rendement en activité en % 


FR 50- 

4 

# + 

TAN 

“u à 

LES 

M Fe°*en mg 
He (ee GT pee 1 1 = 
1 0 10 20 30 50 50 


= 
F \ Fig. 3. — Simple précipitation par NHOH & 13 N. 
A 2 2 g acide cacodylique; sans entraîneur; 100 ml H,0. Temps 
+ de contact précipité-solution : 10 mn. 


À Pendement en activité en % 


D SENS 


Fe*en mg 
Age el L L 1 LS 
U) 10 20 30 40 50 


Fig. 3a — Simple précipitation par addition très lente 


de NaOH © 13 be: 
20 g acide cacodylique; sans entraîneur; 100 ml H,0. Temps 
de contact précipité-solution : 10 mn. 


Floculation 


SKKKKKKK 


NKNNS 


Colloïdal 


KNNNK 
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Volume NH, OH 13 N en ml 


20 30 40 50 6p 70 60 90 
L 1 tee 1 —! SE me 


ad 


Fig. 4 — Courbe de précipitation par NHOH& 13 N. 
20 g acide cacodylique; 100 mg Fe*” (sous forme nitrate); 
100 ml HiO; pas d’entraîneur. 


Avec la soude de même concentration (fig. 5), 
le précipité flocule très rapidement et le rendement 
tombe aux alentours de 20 pour 100. Toutefois, 
en ajoutant la soude très lentement (11 mlen 20 mn), 
les rendements remontent aux alentours de 6o 
pour 100. 

Pour que l’entraînement de AsOŸ- soit bon, le 


résultats que la soude. Mais, pour des raisons « 


précipité. done DA positivemer a 
d’ions ‘OH-) et présenter, le ET de surface 


1 ‘ 


[\ P 
va IR 
| À 
R F 
13 R Foculation 
& 
NS 


TITUPT TT TT TT) 


Colloidal 


Volume Na OH=18Nen ml 
EE A OS IR [ = 
0 Ÿ 10 15 


CoRLBe de précipitation par NOR 


100 ml H,0; sans entraîneur. 


(forme colloïdale). Mais, pour pouvoir le fie ‘ 
il doit être floculé (excès d'ions OH-). L’expé 
rience montre qu'avec une précipitation lente, : 
passe successivement par ces deux stades. | 

L’ammoniaque semble donner de meilleu 
volume d’appareillage, nous utilisons cette dernièr 
Il ne faut que 11 ml d'NaOH 13 N au lieu de 65 ml 
d'NH,OH 13 N. La durée de la filtration est diminuée 
d'autant et nous ne sommes pas gênés par l'exci 
d'ions NH. 


. 20 Fixation du fer sur résine échangeuse de cata 
— On a étudié comment varient avec le pH la 
fixation de Fe%* et le passage de AsO- sur une 
colonne de Dowex 50 sous forme H+. Les mesures 


Afendement en activité en Yo 
100+- 


P, de la solution 
à passer sur.colonne 


0 05 1,0 


Fig. 6. — Colonne de Dowex 50. 


Granulométrie, 80-120; rinçage de la colonne par 50 ml 
pH = 0,5. 


| ont été faites avec un pH-mèêtre Heito, Stalonnes 
par le tampon tartrate acide de potassium en solu- 
tion aqueuse saturée [9]. Dans Je domaine utilisé, 
elles ne peuvent servir que de comparaison entre 
_ les différentes solutions. Les résultats sont repro- 
 duits sur la figure 6. Fe%+ à été fixé quantitative- 
_ ment au cours de tous les essais. Par contre, lorsque 


FE: 


ARendement en activité en °/o 
100} 


50 


Volume de la solution 
de rinçage en ml 


0 25 50 


6 
3 “ 
f:: Fig. 7. — Solution de rinçage : HCI æ pH o,5. 


* l'acidité diminue, une partie d’AsO- reste fixée 
sur la colonne. On peut l'expliquer par la forma- 
t& - tion d’AsO,Fe colloïdal qui s’adsorbe sur la résine 
d: ou par tente d’un complexe chargé positive- 
… ment du type AsO,HFe* [10], par analogie avec 
ble complexe ferriphosphorique [11]. 


3° Dosage de l’arsenic entraîné. — Nous utilisons 
la colorimétrie de l’arsénimolybdate [12]. La pré- 
cision obtenue est de + 3 pour 100. 

Nous nous sommes assurés que les résultats étaient 

_ les mêmes que lorsqu'on procédait au préalable à 
. une minéralisation au mélange nitroperchlorique. 


3. Étude semi-quantitative du comportement 
de l'acide cacodylique soumis aux neutrons 
D vues — 10 Facteur de décomposition. — 
. La figure 8 montre que la quantité d’As formée par 
. décomposition dans la pile est une fonction linéaire 
_ de la durée d'irradiation. 
| Si le flux de neutrons ne subit pas de variations 
k } supérieures à 20 pour 100, on peut dire, en première 

- approximation, que la quantité d’acide cacody- 
… lique détruite varie linéairement avec le produit ®4 


. — Kbt+o,g3.1075, 


_ À, masse de As contenu dans l’acide cacodylique 

:s irradié; 

“ M, masse de As 

EE de Fe (0OH);; 

. ©, flux de neutrons en neutrons par centimètre 
carré par seconde; 

{, durée d'irradiation. 


de 


entraîné par précipitation 


Nous en déduisons 


K —77,8.10—°0 par neutron reçu. 


Cette équation est encore valable pour des irra- 
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diations discontinues, c’est-à-dire des périodes d’acti- 


vation d’environ 12 h suivies de périodes de décrois- 


sance d’une durée à peu près égale, ce qui semble 
montrer que pour la destruction de l’acide caco- 
dylique, l'effet de son propre rayonnement est 
négligeable vis-à-vis des rayonnements reçus dans 
la pile. 

Il est possible que pour des valeurs de ® ou de t 
beaucoup plus élevées, la destruction de la molé- 
cule organique prenne une allure exponentielle; en 
accord avec les équations données par Adamson 
et Williams [13]. 

29 Facteur d’enrichissement. — Nous pouvons le 
définir par l’équation 


Rendement 
GRAS 
A 


FEES 


La moyenne de 30 expériences nous donne 
FAO O0; 026 


AM _ Masse As entrainé 


A Masse As irradié. 


Lo 


o /rradiation continue 
discontinue 


[a 


” 


Dr 1048 


1 j Sr et 
0 1000 2000 3000 3000 
Fig. 8. 
M 
RS K,PE+o,93.10 
K—=7,8 1080, Pmoy = 5,75.10° neutrons/cm?/s. 


FAR Te OL LU A EC 
7..7,8.10 20 + 0,93.1075 

Nous traçons la courbe F — f (df) (fig. 9). 

Les points expérimentaux se placent bien sur la 
courbe calculée. Le facteur d’enrichissement tend 
asymptotiquement vers zéro lorsque le produit ®4 
augmente. 

30 Activité spécifique. — Elle est égale au produit 
du facteur d’enrichissement par l’activité spécifique 
de l'acide cacodylique irradié : 


Ro ten 
OT CTP MREETE 


S mC/mg = 


20 


m2 > 
+ nr 
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Note 1. — Les valeurs du flux de neutrons nous. 
ont été communiquées par le Service de Physique | 
Nucléaire: elles ont été déterminées, la pile à vide. 

Ce flux a été déterminé par des mesures absolues 
(coïncidence et 4 7) de 2 Na et Au activés au 
cours de quelques irradiations d’acide cacodylique ; 
les mêmes valeurs ont été obtenues à la précision 
de o près (+ 10 pour 100). 


ROUES 

s — 4,0 barns [14], 

D —5,75.101 neutrons/cm?/s, 
AAC TON 

110 0258710); 

K=39,8.107?0 par neutron reçu. 


Facteur d'enrichissement 


A Activité spécifique 
en mC/mg As 


20 


© /rradiation continue 


AT fe”, discontinue 
; | +107 
0 1000 2000 3000 4000 Ke 
Fig. 10. 
me : Ro 1— et 
Activité spé SE 
ctivité spécifique FT Adi+ogiios’ 
7. ae R=0;45, 5 — 40, 
Oirradiation continue Re à 
A ,  discontinue Pmoy = 5,75. 10° neutrons/cm?/s, 
& ARE Ter OS k 
L 4 
À = 0,02587 h=1, AFS u0m à 
our 1 L les 2 Dt.10" ‘4 
0 1000 2000 3000 À 
He Note 2.— Les formules indiquées n’ont été vérifiées 
a que pour des valeurs du produit df comprises … 
F= Rendement Rendement tes 14 et 4 15 et désflux dé Sr # 
= 7 Re .104 et 4.10% et pour des flux de 5.75.10° = 20 
2e pour 100. 
: Nous n° flectué d'essai des 
TS I EL ‘ous n'avons pas effectué d'essais pour des 
; variations de ® plus importantes. 3 
Pmoy = 5,79.10° neutrons/cm?/s. À 
Nous remercions Mlle C. Boirie qui a mis au … 
A ; oint et effectué les dosages d’ iC. 4 
Les valeurs expérimentales trouvées se super- P BB K F 
posent assez bien à la courbe S — f (Di). Manuscrit reçu le 24 décembre 1952. E 
. + 
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ÉTUDE ET RÉALISATION D'UN MESUREUR D'ONDES STATIONNAIRES DE PRÉCISION 
POUR LA GAMME DE 9500 MHz 


Par MM. JEAN LE BOT et SERGE LE MONTAGNER. 
Laboratoire de Physique de la Faculté des Sciences de Rennes. 


Sommaire. 


— Les calculs servant à l'établissement et au réglage d’un mesureur d’ondes stationnaires 


sont indiqués en détail. Une réalisation pratique d’un tel appareil est présentée. 


Le mesureur d'ondes stationnaires est un appareil 
_ aussi fondamental dans un laboratoire s’oecupant 
_ d’ondes centimétriques que le compteur de Geiger 
dans un laboratoire de radioactivité. 
_ Ayant eu besoin d’un tel appareil pour des 
recherches sur les diélectriques à 9 500 MHZ [4], [5], 
[6], [7], [8], nous en avons réalisé un qui depuis 
plus de trois ans nous a donné entière satisfaction. 
Les principes de cet appareil se trouvent évidem- 
ment dans la littérature américaine et britannique; 
tous ceux qui ont eu besoin jusqu’à présent de 
construire un mesureur d’ondes stationnaires ont 
plus ou moins utilisé les livres du M. I. T. [1], [2] 
ou se sont inspirés de réalisations étrangères. Nous 
n’avons pas fait autrement d’ailleurs, mais pour 
éviter aux chercheurs qui auraient besoin d’un 


- tel appareil les longs tâtonnements inévitables, 


. nous avons cru utile de présenter l’étude et notre 
réalisation d’un prototype bien au point. Nous en 


… avons d’ailleurs mis les plans complets à la dispo- 


sition des membres du groupement « Ampère », 
groupe de chercheurs spécialisés dans l’étude des 
diélectriques par des méthodes radioélectriques. 


| 1. Principe. — Le principe est bien connu 

il s’agit de déplacer le long de l’axe du guide une 
petite antenne couplée à un détecteur et un appareil 
de mesure. Les indications de celui-ci sont (moyen- 
nant certaines précautions) proportionnelles au 


carré du champ électrique en chaque point de l’axe : 


du guide; on peut alors déterminer le taux d'ondes 


M. repérant, d'autre part, les posi- 


min 


tions des minima du champ d’ondes stationnaires, 

on dispose de tous les éléments nécessaires au 

calcul des impédances. 

La réalisation d’un mesureur d’ondes stationnaires 
pose un grand nombre de problèmes qui seront 

… étudiés en détail dans le présent article. 


E 
stationnaires FE 


2. Guide à fente. — a. Invariabilité de la sec- 
tion. — La longueur d’onde dans le guide est donnée 
pour le mode H;, par 

he 


ke a —— | 
VUPSE 


avec À longueur d’onde dans l’air, et À. longueur 
d'onde de coupure dont la valeur est 2b (fig. x). 

La cote b, pour le guide (standard U. S. A.) 
ayant la valeur 22,86 mm, on voit que si l’on veut 
définir la longueur d’onde guide avec quatre chiffres 


y 


Fig "Tr: 


significatifs, il faut que la cote b reste constante 
tout le long du guide avec une précision supérieure 
au 1/100 de millimètre. 

Les petits côtés du guide doivent être rigoureu- 
sement perpendiculaires aux grands, mais les tolé- 
rances sur la cote a peuvent être un peu moins 
serrées à condition toutefois que la précision sur 
l’enfoncement de la sonde n’en souffre pas, comme 
nous le verrons plus loin. 

Enfin, il faut remarquer qu’il est mécaniquement 
impossible de réduire à o le rayon de courbure de la 
ligne de raccord des grands et des petits côtés du 
guide. On peut, sans inconvénient, donner aux rayons 
des angles intérieurs la valeur maximum o,3 mm, 
ce qui est déjà suffisamment difficile à réaliser. 


b. Fente longitudinale. — Pour que l'antenne 
puisse’ se déplacer le long du guide, il faut évidem- 
ment ménager sur celui ci une fente longitudinale 


er LAN Sul” die LL 


\ 
+ 
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disposée de manière à ne pas trop perturber la 
propagation. Pour le mode H,,, la place de la fente 
est évidente : au milieu du grand côté du guide. 

Cette fente n'étant pas infiniment mince et 
étroite, réagit un peu sur la propagation de l’onde. 
Le guide fendu a été étudié par divers auteurs [1], [2]. 
Ils ont montré que l’influence de la sonde est double : 

Elle affecte d’abord la constante de propagation 
dans le guide dont la dimension b doit alors être 
remplacée par 


(w : largeur de la fente). Si l’on désire À, à 2.107" près 
comme indiqué précédemment, on voit que la 
correction est indispensable, w devant être de 
l’ordre de 3 mm pour des raisons de réalisation 
mécanique. 

La fente peut également réagir sur la mesure 
s’il y a excitation d'ondes de fente dont le champ 
a la configuration indiquée sur la figure 2. Comme 
la fente est divisée en deux parties par la sonde 
mobile, des résonances de ces ondes peuvent appa- 
raître et perturber le champ dans le guide. Il est 
certain que le mode ,, de par sa symétrie a peu 
de chances d’exciter ces ondes de fente, mais la 
moindre dissymétrie dans la réalisation mécanique 
du guide peut permettre l’apparition de ce mode 


_ parasite. C’est une raison supplémentaire pour que 


l’usinage du guide soit parfait. 

Enfin, il faut que le déplacement de la sonde 
soit exactement parallèle à l’axe du guide pour que 
les valeurs des maxima et des minima du champ 
d'ondes stationnaires, mesurées en divers points, 
soient égales. j 


c. Réalisation pratique. — La réalisation méca- 
nique la plus commode du guide fendu consiste 
alors à le faire en deux moitiés (fig. 3) soigneuse- 
ment usinées par rectification et superfinition et 
assemblées en regard par un repérage soigneux. 
L'épaisseur des parois doit être largement dimen- 
sionnée pour éviter les flexions et permettre le 
logement des vis de fixation et des pieds de repé- 
rage. 

La profondeur de pénétration des courants de 
haute fréquence étant très faible (de l’ordre de 
quelques microns à 9 5oo MHz), il est possible de 
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réaliser le guide en acier mi-dur, ce qui facilite 
l'usinage, les pièces étant ensuite cuivrées par. 


électrolyse puis recouvertes d’une mince couche 
d’or pour éviter l’altération. 


Fig. 3. 


3. Antenne. — L’antenne ou sonde qui explore | 


E 
+R 


le guide doit remplir un certain nombre de condi- « 


tions pour perturber le moins possible la mesure. 


Il est très important d'analyser en détail son fonc- à 


tionnement. 


a. Enfoncement de la sonde. — Considérons le 
guide d'onde dans le système d’axes de coordonnées 


©. 
=. 


représenté sur la figure 1. La composante du champ. 


électrique suivant Oy est pour le mode H,, 


7 
TA 


Ey;=E sin B 


à 
Ne] 
Ù 


ne dépendant pas de y. La tension induite dans à 


la sonde est donc : 


v = El eilot-Bar, | 


l'étant la longueur de la sonde et x — ; Par cons- | 


truction. D'où. 


dl mesurant la précision de l’enfoncement de la 
sonde, on voit que si l’on veut mesurer la tension 
le long du guide au 1 /1000 près, il faut que l’enfon- 
cement relatif de la sonde reste constant à 1 /r000 
près également. Comme l est au maximum de 5 mm 
il faut que la course de l'extrémité de la sonde tout 


le long du guide soit parallèle au fond de celui-ci : 


avec une précision absolue au moins égale à 5 p. 
C'est une tolérance extrêmement serrée qui impose 
une qualité parfaite du mouvement du chariot 
porte-sonde le long du guide. De nombreux dispo- 
sitifs ont été employés par les constructeurs; l’un 
des plus simples consiste en une glissière à queue 
d’aronde qui peut être rectifiée en même temps 
que l’intérieur de chaque demi-guide. 


b. Impédance de la sonde vue dans le guide. — 


Soit Z l’impédance intrinsèque de la sonde compre- 
nant sa résistance ohmique et sa réactance propre 
augmentées de la résistance et de la réactance 
provenant du circuit de détection relié à la sonde. 


_ 


… à l’impédance ou à l’admittance caractéristique du 


_ guide et écrire 
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; 
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| 
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dans le guide comme une impédance Z,— 


_ téristique Z, (fig. 4). 


Le calcul de Slater consiste à déterminer le champ 
 rayonné par le dipôle lorsqu'il est frappé par une 
. onde électromagnétique plane se propageant dans 
. le guide et à composer cette onde avec l’onde inci- 
. dente. On trouve alors pour le coefficient x la 


9 


_ valeur x — 
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| shuntant le guide considéré comme une ligne de 
transmission terminée sur son impédance carac- 


DL c $ : x 
=? l'Variant de o à a, « varie de o à 2. 


| L'influence perturbatrice de la sonde croît comme 


_ le carré de l’enfoncement de celle-ci. 


” I 


ENTER 


æÆ 


Fig. 4. 


de ; 
Fe = Gi+j8, 


+ 


que le générateur est adapté. 


la sonde a pour expression 


G,+jigfz _ G(i1+tg’fz) 
rt G tofs 


Lopsis 


ne FE 
Do 1+7G;tghz 


2 


l’'admittance totale en aa est 


ja 


G(1+ 18? 6 


y. l'impédance shunt de la sonde, 


définie plus haut, en un plan aa du guide. Nous 
_ pouvons convenir de parler désormais d’impédances 


- et dans la suite désigner par des lettres accentuées 
… les impédances normalisées. Soit Z; l’impédance 
… terminale à mesurer, située en un plan bb pris 
. pour origine et soit z l’abscisse du plan aa. Pour 
| 5 l'écriture, nous pouvons supposer que 
. Ja charge est une résistance pure de conductance (7 ; 
ceci ne restreint en rien la généralité du problème, 


… où l’impédance est purement réelle et que l’on peut 
: prendre pour origine. Nous supposerons également 


TE» 
es 


L puisqu'il existe toujours dans la ligne des points 


L'’admittance terminale ramenée au plan aa de 


.{— GP)t86z, 
1+ G;° te° 63? 


:) 


Me TG, LE 


+] [B+ 


1+ G;° te?5z 
(1— GS )tg6z |], 
1.—+ Gi te? 62]? 


le coefficient de réflexion correspondant est 


Te 


En 1) 
TS 
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Slater [3] a montré que cette impédance Z est vue d’où la tension dans le plan aa 


Nous pouvons supposer Vis —1 et écrire en 
remplaçant Y’, par sa valeur 


4(G+ GR 18263} 1) 
Tu Gr G+ GG GG tes) 
ÜÙ +[B;+(i—G)ig6s+ BG Bz/ 


AS 


La puissance recueillie par la sonde et transmise au 
détecteur est : 


PENPNGS 
son expression est donc : 


RSR a+ Gite 6z} @) 
Zo (+ G+G+GGi+GrGGnesp])” Ÿ 


Ü +[B+(G—G')tefz +8; Ge te 6zp Î 
On peut alors considérer quatre cas : 


G, —0o. — Ce cas correspond à la ligne court- 
circuitée, on sait que l’on a alors un champ d’ondes 
stationnaires avec minima nuls. On a, dans ce cas, 


D, I ; 
PL ü+G)-r Eu)? 


la puissance détectée est nulle aux minima pour 
tg Pz — «. La présence d’une sonde aussi fortement 
couplee qu’elle soit ne perturbe pas dans ce cas le 
champ d’ondes stationnaires. 

Les maxima se produisent toutefois pour 
tgfz ——B, au lieu de t56z—0o. Les -maxima 
seront donc légèrement déplacés à droite ou à 
gauche suivant le signe de B;. 

G, — 1. — Ce cas correspond au guide adapté, 
la formule (2) donne alors p — const. à condition 
de faire B; —0o et GG! faible. 

G, <1. — Pour simplifier les calculs, on se 
placera dans le cas où l’influence perturbatrice de 
la: sonde est faible) Giret Bi2=0,05, ce quisestlè 
cas réalisé pratiquement. 


Les maxima et minima repérés à l’aide du mesureur 
d'ondes stationnaires se situent à des positions z 
vérifiant l'équation 


on trouvera, en particulier, les maxima comme 
racines de 
BG 1gtBz — GG + G}tepz 
— (+ G}tg8z—B;=0; (3) 


cette équation est indépendante de G, à l’approtima- 
tion admise. Si l’on fait B' — o, l'influence pertur- 
batrice de la sonde disparait complètement et l’on 
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trouve pour racines de cette équation les valeurs z, on trouve Le | 
telles que Se 7 Dee 
Bzo— Ar, 0 


les minima seront alors obtenus pour les valeurs z, 
telles que 


Si B! —o, l'équation (3) est vérifiée pour des 
valeurs z, voisines de z, telles que 


Z1 = Z0 + Ômax ; 
remplaçant dans l’équation et posant 8 dx E, 
on obtient ss 
BiGier— G(1+ G}Pes—(1+ GŸe— B;=o; 
le déplacement dx des maxima sera donné par : 


B, 


< 
Omax I 


= (4) 
\g 27% (1+ G,)? 
Les minima sont obtenus pour : 
2h = Z0 + ; nm Omine 
posant Bôdyn —e€e, on obtient une équation ana- 
x I . 
logue à (4), avec € — qui donne (1) 
Omin PSC EN BG, ; (5) 
Àg 27% (1+ G;)? $ 
G, > 1. — Ce cas se ramène au précédent en 


échangeant les maxima et minima. 

On obtient donc ce résultat très important que, 
dans tous les cas, il faut annuler la partie réactive 
de l’impédance de l'antenne. On disposera donc en 
série avec celle-ci une réactance variable en gran- 
deur et en signe (par exemple ligne coaxiale court- 
circuitée) qui permettra de réaliser toujours la 
condition. 

L'équation (2) montre, de plus, qu’au voisinage 
d’un maximum et pour un enfoncement de sonde 
déterminé, la condition B! —o correspond à un 
maximum de puissance détectée, d'où pratiquement 
un réglage simple. 


c. Coefficient de couplage. — Dans ces conditions 
et si l’on suppose le guide adapté, on peut trouver 
une signification physique très intéressante à la 
conductance de la sonde G:. 

Reprenant la formule (2) et y faisant 


Crete G;<1 Bi—10: 


() On retrouvera les formules (4) et (5), p. 486 du livre 
M. I. T. Séries, vol. 11; toutefois, par suite d’une erreur 
d'impression, le terme — semble avoir été omis, ce qui fait 


qu’il n’y a pas coïncidence numérique entre les formules 
et la représentation graphique présentée. 


G, représente donc 
extraite par la sonde, on peut lui donner le nom 
de coefficient de couplage. 

Il est ainsi impossible de prélever dans le guide 5 
pour 100 de la puissance sans créer une conduc- 
tance shunt égale à 0,05. 


4. Réalisation pratique d’un 
d'ondes stationnaires. — La figure 5 montre la 
réalisation pratique adoptée au 
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On peut souligner les points suivants : 


Le mouvement de translation du chariot porte- 
sonde est. obtenu grâce à une glissière à queue 
d’aronde; nous avons préféré ce système à d’autres, 
car c’est celui qui est adopté dans beaucoup de 
machines-outils de précision et nous avons pensé 
qu'un dispositif aussi, classique était susceptible 
d'être réalisé dans l’industrie avec un très haut 
degré de perfection. 

Des précautions ont été prises pour rendre rigou- 
reusement indépendants le système d’enfoncement 
de la sonde et le dispositif d’accord. Nous avons pu 
observer, en effet, que sur certains mesureurs 
d'ondes stationnaires de fabrication étrangère une 


la fraction de puissance . 


mesureur 


laboratoire de . 
Physique de la Faculté des Sciences de Rennes. . 
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interaction de ces deux mouvements était extrême- 
ment gênante. 

Le système de repérage des positions de la sonde 
est constitué par une règle en acier divisée en milli- 
mètres, entraînée par le chariot et observée à l’aide 
d'un microscope fixe à oculaire micrométrique. 
On peut ainsi repérer la position des minima du 
champ d'ondes stationnaires avec une précision 

de + 5y, ce qui n’est nullement illusoire étant 
donné la qualité mécanique du guide principal. 
Le mouvement du chariot est obtenu à l’aide 
d’une crémaillère et d’un pignon entraîné par un 
bouton à démultiplication par train épicycloïdal 
» (avance par tour : 0,7 mm). Un mouvement rapide 
du chariot peut également être obtenu à l’aide 
d’un second bouton entraînant directement l’axe 
du pignon (avance : 28. mm par tour). 


D. Caractéristiques du détecteur. — Après 
h essai de cristaux détecteurs de différentes prove- 
|  nances, celui qui nous a donné les meilleurs résultats 
| est un cristal type RHC 3331 fabriqué par C.K.T.H. 
_ Nous avons étalonné ce cristal par la méthode 
classique qui consiste à relever le courant dans le 
? cristal en fonction des positions de la sonde lorsque 
13 le guide est court-circuité; nous avons ainsi vérifié 
| que la détection était parfaitement quadratique 
… jusqu’à un courant débité de 0,4: À, ce qui corres- 
, pond à la totalité de la déviation du spot sur l’échelle 
_ du galvanomètre utilisé. 


6. Mesure des taux d'ondes stationnaires. 
Emax 
Ein 
faibles (voisins de 1) se mesurent directement, le 
cristal étant comme nous l’avons vu, suffisamment 
quadratique pour les faibles débits. 

Pour les taux d’ondes stationnaires plus élevés, 
on utilise le procédé qui consiste à calculer ce taux 
à partir de points expérimentaux relevés au voisi- 
nage d’un minimum [1], [4]. 

Reprenons la formule (2), supposant la sonde 


— Les taux d'ondes stationnaires r — très 
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nous avons vu que les minima étaient donnés par : 


18 f3 = © 


et les maxima par : 


(AO ZI 0 


la valeur de la puissance détectée aux maxima et 
aux minima sera respectivement : 


Dmax — 4 Ge / 
Pmax —= A ü re Ga 
GG 


in= 4 RETENU 
Pair PA a+G,} 


on sait, par ailleurs, que le taux d’ondes station- 
naires r est numériquement égal à _ » la formule (6) 
peut donc s’écrire : 

P = Pmin( cos? 6z + 7° sin?fz), 


d’où 
I 
P=1+ (2 —1) EDEN 0 
Pin - sin bz 


on peut alors obtenir r en recherchant la distance q 
entre les positions de la sonde, de part et d'autre 
du minimum, donnant une puissance p = 2 Pin 


on à alors : 
3 — cosÿg 
ou — ARS TE EE 
1— cosfgq 


Utilisant constamment cette formule, nous avons 
trouvé utile de construire un abaque donnant r 
en fonction de q. 

Les discussions précédentes peuvent évidem- 
ment servir de base à la construction de mesureurs 
d’ondes stationnaires pour les gammes de 3 000 ou 
de 24 500 MHz. On remarquera, toutefois, que si 
l’on désire un appareil de même précision relative 
que celui présenté, la réalisation en sera plus aisée 
à 3 000 MHz et beaucoup plus délicate à 24 500 MHz. 
Il semble même que pour des fréquences plus élevées 
encore, la réalisation de mesureurs d’ondes sta- 
tionnaires de précision semblable, se heurte à de 
très graves difficultés techniques, les exigences 


$ 1 : ibl PNISTODE à À Se Roue ANR 
D be Ger atteignant l’extrême limite des possibilités d'usinage. 
Ce 1+G/tg8z . (6) 
A {+G,} (+ tg?62)? Manuscrit reçu le 27 décembre 1952. 
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SUR LA LIMITATION DE LA PROPAGATION DE LA DÉCHARGE DANS LES COMPTEURS G.-M. 


Par E. PICARD et A. ROGOZINSKI, 


Division des Constructions électriques, 
Commissariat à l'Énergie atomique, Saclay. 


Sommaire. — On décrit un montage à réaction, comportant une seule double triode, qui permet de 
confiner la décharge se produisant dans un compteur à une portion limitée du fil. La réaction survient 
dans un temps inférieur à ro-7s après le début de la décharge et se prolonge pendant environ 2.10 $s. 
Les avantages qui découlent de la limitation de la décharge sont : une augmentation de la vie du 
compteur, une diminution de son temps mort et une réduction du nombre d’impulsions parasites. 


1. Dans les conditions habituelles d'emploi des 
compteurs G.-M. à autoextinction, on n'utilise 
généralement qu’une fraction de l’impulsion obtenue 
et l’on se soucie peu du sort de la décharge qui 
continue à se développer le long du fil du compteur. 
Le gaspillage d’un nombre élevé de molécules du 
gaz extincteur qui en résulte provoque inutilement 
les effets indésirables suivants 


a. une diminution de la vie du compteur; 

b. une augmentation du temps mort et un accrois- 
sement des pertes dans le cas de taux de comptage 
élevés; 

c. un accroissement de la probabilité d'émission 
secondaire de la cathode, proportionnelle au nombre 
d'ions positifs qui y parviennent : d’où production 
d’impulsions parasites, qui sont à l’origine de la 
pente du palier du compteur, et réduction de 
longueur de ce palier. 


Ces effets sont d'autant plus accusés que la 
longueur du compteur est plus grande. 

Plusieurs auteurs, Simpson [1], Hodson [2], 
Collinge [3] et Cosyns [4] ont cherché à atténuer 
ces effets, en particulier, en renversant le signe de 
la tension appliquée au compteur pendant un bref 
intervalle de temps après l’apparition de l'impulsion. 
En procédant de la sorte, ils ont cherché non pas 
tant à limiter la perte de molécules, mais plutôt à 
détourner les ions positifs de la cathode. Les circuits 
établis dans ce but sont fort compliqués. 


2. Nous avons abordé ce problème sous un angle 
plus direct et cherché sa solution en provoquant 
un arrêt de la décharge, dès que l’amplitude de 
l’impulsion a atteint une valeur suffisante pour 
actionner les circuits contrôlés par le compteur. 
Une solution du même genre a déjà été adoptée 
par Elliot[5] et par Den Hartog et Muller [6] et, tout 
récemment, des résultats intéressants ont été obte- 
nus par Porter et Ramsey [7] sur un sujet analogue. 

Pour parvenir au résultat cherché, nous avons 
utilisé un monovibrateur rapide (fig. r) dont le mode 
d'action est le suivant : dès que l’impulsion du comp- 
teur dépasse le seuil de sensibilité du monovibrateur, 
celui-ci est déclenché et réagit sur le fil du compteur 


en éteignant la décharge; on obtient ainsi (fig. 2) la Ê 
courbe rectangulaire II, de largeur 0 aisément ajus- E 
table, au lieu de la courbe I, observée sur le fil du M 


ei. 


Fig 


— Détails du circuit de limitation 
de la décharge. 


V, = double triode ECC 81; V,, V, et V, — diodes au germa- 1 


nium OA 53. Les diodes V, et V, servent à accélérer le retour 
du circuit à son état initial dans le cas des taux de comptage 


élevés. La résistance de 20 kQ, qui est branchée aux bornes 


de la diode V;, sert à augmenter la sensibilité du circuit, en 
empêchant une partie de l’impulsion fournie par le compteur 


de s’écouler à travers la capacité de 500 pF. Mais dès que . 


la réaction s’amorce, cette résistance se trouverpratiquement 
court-circuitée par V.. 


0 G 10 Sec. 


I 
Sans reaction 


Il o 
Avec reaction 
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Fig. 2. — Allure des impulsions sans et avec réaction. 


Le circuit à réaction commence à agir faprès un temps = 
inférieur à 10 7 s, lorsque l'impulsion a atteint quelques 
dixièmes de volts. Celle-ci prend alors la forme imposée 
par le monovibrateur rapide (courbe II). En l’absence du 
circuit à réaction, l'impulsion obtenue est celle de la 
courbe I. 


t 


compteur en l’absence de toute réaction. Le commen- 


cement de la réaction survient dans un temps + très 
bref, inférieur à 10-75, après le déclenchement de la 
décharge dans le compteur et permet de bien définir 


Se ET RE 11.46 


B le début de l’impulsion. D'autre part, le front de 
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T À 


_ l’impulsion de réaction est suffisamment raide et son 
amplitude V, suffisamment grande — elle peut 
_ atteindre plusieurs centaines de volts — pour que la 

chute de tension provoquée sur le fil arrête immé- 


diatement le développement de la décharge dont 


_ la propagation se limite alors à une longueur 


[= vT + 5 mm, puisque la vitesse de propagation v 
de la décharge est de l’ordre de 5.r10—6 cm.s-1, 

Bien entendu, pour une certaine valeur V,. de 
la tension de réaction, on utilisera toujours une 


_ surtension V, au-dessus du seuil du compteur un 


peu inférieure à V,. En effet, dès que l'impulsion 
du compteur dépasse une valeur de l’ordre de 
quelques dizièmes de volt, la réaction s’amorce et 


_ ramène la tension aux bornes du compteur de la 


. tension de repos V, à V,— V, dans un laps de 
… temps de l’ordre de 2.10-7s, déterminé par la pente 


du front de l’impulsion de réaction. Si V,= V, 


_ l’avalanche s’arrêtera. Dans le cas contraire, la 


décharge continuera à se développer et à se pro- 
pager. En effet, pendant la durée de l’impulsion de 
réaction, la multiplication des charges subsistera, 


. bien qu’à un taux inférieur au taux normal, mais 


elle reprendra sa valeur initiale, aussitôt que cette 
impulsion aura passé. On obtient ainsi des carac- 
téristiques illustrées par la figure 3, dans laquelle 
la courbe en trait plein correspond au circuit normal 
sans réaction et la courbe en pointillés au circuit 
étudié pour V,— 300 Volts. 

On constate effectivement que l’application de la 


_ réaction entraîne une augmentation de la longueur 


du palier et une augmentation de comptage d'autant 
plus importante que le taux de comptage est lui- 
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1100 


Fig. 3. — Paliers d’un compteur usagé, obtenus avec 
et sans circuit de limitation de la décharge. 

On notera l'allongement du palier et l’augmentation du 
comptage résultant de la diminution du temps mort, 
lorsqu'on passe du premier au second montage (comparer 
avec la figure 4). 
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même plus élevé. Cette augmentation résulte de 
la diminution du temps mort du compteur. 

Notons que dans la plupart des cas on n’aura 
aucun intérêt à travailler avec des valeurs de V, 
très élevées et que l’on pourra ainsi se borner à 
des tensions V,æ 100 Volts. 


3. Les mesures eflectuées avec le dispositif 
décrit nous ont permis de vérifier que les trois 
effets énumérés plus haut se trouvaient nettement 
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Fig. 4. — Évolution du seuil (courbes I, et II,) et du palier 
(courbes I, et II,), en fonction du nombre total de décharges 
du compteur. 


La longueur du palier est définie par la différence des deux 
surtensions pour lesquelles le taux de comptage s’écarte 
de ro pour 100 de part et d’autre du milieu du palier. 
Les courbes I, et I, correspondent à un compteur sans 
circuit de limitation de la décharge, et les courbes II, 
et II, à un compteur du même type mais dont la décharge 
a été limitée. 


atténués. C’est ainsi que, en soumettant à un rayon- 
nement intense (2.104 imp.s-1) deux compteurs, 
ayant des caractéristiques aussi voisines que possible, 
associés respectivement à un circuit sans et avec 
réaction, on constate une évolution plus rapide du 
seuil et de la longueur du palier du premier compteur 
(fig. 4). 

On obtient, d’autre part, une réduction très 
appréciable du temps mort du compteur dont la 
mesure était effectuée par une méthode des coïnci- 
dences retardées, qui sera décrite ultérieurement [8]. 

On trouve qu'avec le type de compteur utilisé 
(diamètre 25 mm, longueur utile 50 cm; remplissage 
en cm Hg : He, 60; À, 0,4; alcool, 1,2) le temps mortn 
passe de 190 ps à une valeur », inférieure à 1ops. 
Cette réduction An —n—1n, est due à ce qu'une 
faible tranche du compteur, déterminée approxima- 
vement par {, se trouve affectée par la décharge et 
présente un temps mort habituel, tandis que le reste 
du compteur demeure dans des conditions normales 
de fonctionnement. Dans ce cas particulier, les 
pertes respectives sont de 10 et 0,2 pour 100 pour un 
taux de comptage de 10% imp.s-1. 


306 


Une méthode graphique très simple permet de 
trouver rapidement la valeur de An. On a 
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Fig. 5. — Détermination graphique de An = n —",. 


210 4.107 


1 


imp. sec” 
L 1 1 


Dr IE) l£ 1 5 789104 
3 4 567894 2 3 4 5 6789%9%n 2 


0,5 ALES 
7 89792? 2 


Fig. 6. — Courbe de “ en fonction de 1. 


Elle illustre l'influence du dircuit décrit sur la récupération 
d’une proportion notable d’impulsions perdues avec un circuit 
normal. La partie décroissante de la courbe est due au fait 
bien connu de la diminution du temps mort d’un compteur 
aux comptages élevés. j 


où n et n, représentent, respectivement, les taux 
de comptage réels, mesurés sans et avec réaction, 
et n, le taux que l’on aurait obtenu, si n était nul. 
En posant 


Y = el Vr= 


I 
n TD 
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on obtient 
FREE OI NO) 


On trace y, en fonction de y et l’on extrapole 
la droite ainsi obtenue jusqu'à son intersection 
avec l’axe des y. L’abscisse à l’origine donne alors 
directement An (fig. 5). ; 

On remarquera que pour des valeurs de y supé- 
rieures à 0,67.10 3 s, c’est-à-dire pour des taux de 
comptages n inférieurs à 1,5.10% imps.-{, les points 
se placent sur une ligne droite, ce qui signifie que An 
conserve une valeur constante dans cette région. 
Pour des comptages supérieurs, An subit une dimi- 
nution marquée. Comme on a toutes raisons de 
croire que ». demeure constant, on peut en déduire 
que c’est n qui diminue avec des taux de comptages 
croissants. Ce fait est d’ailleurs en accord avec les 
résultats signalés par d’autres auteurs (Collinge [3]), 
ainsi qu'avec nos propres résultats obtenus à l’aide 
d’un dispositif à coïncidences retardées [8]. La 


r ñ . 
courbe de la figure 6 représente en fonction de n. 


Elle illustre l'influence du circuit décrit sur la récu- 
pération d’une proportion notable des impulsions 
perdues avec un circuit normal. Cette récupération 
provient évidemment de la réduction An du temps 
mort. ‘Pourin <ioroMimp-s tr l'effet 
de récupération est négligeable, car les pertes le 
sont également. Cet effet s’accentue jusqu’à 
n + 5.10% imp.s-l; mais pour des comptages encore 
plus élevés, on observe une réduction, déjà mention- 
née, de », ce qui entraîne en même temps une atté- 
nuation sensible de l’effet de récupération. 


Signalons, enfin, un autre avantage de la forme 
d’impulsion obtenue en différentiant le front 
arrière de celle-ci, on obtient immédiatement une 
impulsion d'amplitude appréciable, retardée de 0. 
Le montage décrit permet ainsi de simplifier sensi- 
blement des circuits comportant des coïncidences 
retardées. 


4. On peut affirmer, en conclusion, que le montage 
décrit, limitant la décharge du compteur et qui ne 
comporte qu’une seule double triode, conduit à 
une amélioration importante des caractéristiques 
des compteurs G.-M. - 
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L'EXCITATION DE LA LUMINESCENCE PAR LES CHAMPS ÉLECTRIQUES VARIABLES. 
EFFET PRIMAIRE 


Par GEORGES DESTRIAU (1). 


Laboratoire de luminescence du P. C. B. Faculté des Sciences de Paris. 


Sommaire. — L'auteur montre que l’excitation de lumière par les champs électriques variables ne 
saurait être attribuée à une excitation secondaire produite notamment par des effluves formées dans 


des microbulles résiduelles de gaz adsorbés. 


Introduction. -— Dans un Mémoire récent [1], 
Herwelly met en doute la réalité du phénomène 
d’électrophotoluminescence et plus particulièrement 
la possibilité d’exciter directement la luminescence 
sous la seule action des champs électriques variables. 
Pour cet auteur l'émission lumineuse observée 
serait un phénomène secondaire provoqué par 
l’excitation de la substance grâce à la lumière émise 
par des effluves formées dans les microbulles rési- 
duelles qui proviendraient soit de l’air adsorbé 
par les cristaux, soit même encore des produits 
gazeux produits par la décomposition des isolants. 

Dans ses expériences, Herwelly utilise des tensions 
considérables de plusieurs milliers de volts (jus- 
qu’à 15 000 V) et des cellules très épaisses. De telles 
conditions sont déjà par elles-mêmes peu favorables 
à l’observation d’un phénomène pur et j’ai eu l’occa- 


sion de discuter déjà de l’opportunité d'utiliser des 


cellules très minces et des tensions très faibles ne 
devant pas excéder quelques centaines de volts [2]. 

On réalise actuellement et couramment des 
cellules de quelques centièmes de millimètre d’épais- 
seur qui, sous le secteur alternatif industriel 
de 110 V 50 Hz émettent, une luminescence suffisam- 
ment intense pour conduire à des résultats utilisables 
industriellement. 

Bien que la réalité d’une excitation propre par la 
seule action du champ ait été déjà discutée et bien 
que de nombreux travaux aient été maintenant 
réalisés sur ce sujet à l'étranger, j’ai cru utile de 
monter de nouvelles expériences propres à confirmer 
la réalité du phénomène. 


Rôle néfaste des bulles accidentelles. — Si, 
comme le suggère Herwelly, la formation d’effluves 
est nécessaire, on devrait observer une améliora- 
tion de la brillance en utilisant non pas un diélec- 
trique solide ou liquide, mais simplement de l'air; 
or, je lai déjà signalé, aux basses tensions les bulles 
d’air se découpent en sombre sur Ja surface illu- 
minée de la cellule. La figure r montre l’apparence 


(1) Je tiens à remercier la Westinghouse Electric Corpora- 
tion, qui s’est intéressée à ce travail et qui m’a fourni 
gracieusement des produits et du matériel. 


sombre. 


d’une cellule utilisant comme diélectrique de l’huile 
de lin et dans laquelle on a laissé subsister sciem- 
ment une large bulle; celle-ci, sous une tension 
d’excitation de 200 V, apparaît absolument en 
En élevant considérablement la tension 


Fig. 1. — Cellule à diélectrique liquide avec bulle d’air 
incorporée. Aux faibles tensions (inférieures à 300 V), 
la bulle se détache en sombre sur la surface illuminée. 


vers 1000 Ou 2000 V à la limite de rupture de 
l’isolant, on peut finalement faire apparaître une 
effluve dans la bulle, mais alors la coloration vio- 
lacée de cette effluve tranche sans aucun doute 
possible avec la luminescence générale excitée par 
le champ. 

Des questions élémentaires  d’électrostatique 
montrent qu’au niveau de la bulle d’air le champ 
électrique est précisément moins intense à l’inté- 
rieur des cristaux, ainsi, malgré la production 
favorisée d’effluves, ces cristaux soumis à un champ 
moins intense s’illuminent moins facilement. 

Herwelly signale encore la détérioration des 
huiles par les champs très intenses et il invoque 
précisément un effet de « pointe » aux aspérités des 
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microcristaux. Cette action du champ est d’ailleurs 
connue, mais on peut réaliser des cellules électro- 
photoluminescentes en utilisant tout autre isolant 
solide. Si l’on réalise d’ailleurs une cellule en fixant 
les cristaux par un mince vernis, le diélectrique 
étant fourni principalement par une huile, cette 
cellule, soumise à des tensions très élevées (à la 
limite de rupture de l’isolant), se détériore à la 
longue et sa brillance baisse tandis que la surface 
devient irrégulièrement lumineuse, mais il suffit 
alors de remplacer l’huile usagée par de l’huile 
fraîche pour rendre à la cellule tout son éclat et sa 
régularité primitive. Ainsi la cellule se trouve en 
quelque sorte régénérée précisément en ôtant les 
discontinuités d’isolant susceptibles de faciliter la 
formation des effluves. 

La formation des effluves est-elle d’ailleurs 
possible ? Il est certain qu'il est très difficile de 
dégazéfier totalement la surface des microcristaux, 
mais que peuvent être les dimensions de ces micro- 
bulles résiduelles dans des couches dont l'épaisseur 
ne dépasse pas deux à trois centièmes de milli- 
mètre ?.… La formation d’effluves suppose le phéno- 
mène d’ionisation par choc et celui-ci ne peut se 
produire que si l’épaisseur de gaz est suffisante et 
en tout cas très grande vis-à-vis du libre parcours 
moyen; or, ces microbulles, si elles existent, ne 
peuvent avoir que des dimensions très petites 
devant celles des cristaux. En admettant pour ces 
bulles une épaisseur de l’ordre du centième de la 
taille des cristaux, cela conduit à des dimensions 
de l’ordre du dixième de micron, c’est-à-dire tout 
juste de l’ordre de grandeur du libre parcours moyen, 
donc de dimensions très insuffisantes pour que 
puisse s’y produire le phénomène d’ionisation par 
choc. 

Enfin, une cellule de deux à trois centièmes de 
millimètres d’épaisseur possède un seuil de visi- 
bilité de l’ordre de 0 V; dans de telles conditions 
les particules chargées sont incapables d’acquérir, 
dans ces microbulles, l'énergie nécessaire pour 
produire une excitation quelconque. J'ajoute que 
dans un travail antérieur, j’ai pu produire l’exci- 
tation dans le vide [3], ainsi que l’a d’ailleurs réalisé 
de même récemment Luke Thorington [4]. 


Discrimination facile des substances fluores- 
centes à la lumière violette des effluves et des 
substances sensibies au champ. — Un autre 
fait remarquable est la rareté des substances conve- 
nablement sensibles à l’action des champs élec- 
triques alors que la plupart des substances fluores- 
centes s'illuminent de manière appréciable à la 
lumière des effluves. 

Les substances sensibles aux champs électriques 
sont, en général, peu fluorescentes; certains auteurs 
tels que Payne, Magger, Jerome [5] ont même expé- 
rimenté des substances sensibles au champ et 
dépourvues de toute photoluminescence appré- 


ciable. Inversement, certaines substances, comme les 
halophosphates, très sensibles à lultraviolet et. 
notamment à la lumière émise par l’effluve sont , 


pratiquement insensibles à l’action du champ. 


On peut ainsi réaliser avec un halophosphate deux … 
genres de cellules, l’une à diélectrique d’air, l’autre 
à diélectrique solide ou liquide; pour une tension … 
suffisamment élevée (supérieure à 500 V), la cellule w 
à air s’illumine seule sous l’action des effluves, . 
tandis que la cellule à diélectrique solide ou liquide . 
ne s’illumine pas, ce qui prouve bien que, même à 
ces tensions élevées, il n’y a pas d’effluves dans les . 
microbulles adsorbées par les cristaux d’halophos- . 


phate et emprisonnées dans la masse du diélectrique. 
Avec l’une des substances modernes sensibles à 


l’action du champ, c’est évidemment l'inverse qui . 


se produit et pour des tensions d’ailleurs beaucoup 


plus faibles, la cellule à diélectrique solide s’'illu- 


mine et non point la cellule à air. 
Les documents bibliographiques d’Herwelly 
paraissent d’ailleurs incomplets et assez anciens 


puisqu'ils s'arrêtent à 1942. Le cas de la sensibilité 4 


exceptionnelle, remarquable pour l’époque, de l’an- 
cien ZnS Guntz 13 et les champs relativement 
faibles nécessaires pour son excitation troublent 
quand même cet auteur qui prétend interpréter la 
luminescence de ce composé par un phénomène 
identique à celui du renforcement électrique de la 
phosphorescence observé par Gudden et Pohl; or, 


l’apparence du phénomène d’illumination fugace : 1 


de Gudden et Pohl est absolument différente, il 
s’agit d’un phénomène très bref [6] dont le déclin 


est très rapide dans les fractions de seconde suivant 


l'application du champ. L’excitation de l’électro- 
luminescence pure, au contraire, est un phénomène 
permanent qui persiste sans défaillance même pour 
des actions prolongées durant plusieurs heures 
consécutives. 

Au demeurant, la sensibilité du sulfure Guntz 13 


est maintenant largement atteinte et même dépassée 


par les nouveaux produits à base de sulfure, d’oxyde 
ou même de silicate de zinc préparés spécialement. 


Étude spectrographique de la lumière émise. 
— L'étude spectrographique de la lumière émise 
montre d’une manière frappante l’absence de toute 


excitation secondaire. Les clichés de la figure 2. 


ont été obtenus avec un sulfure de zinc au man- 
ganèse. Cette substance a été choisie parce que 
précisément légèrement photoluminescente. Le 


cliché (a) a été réalisé avec une cellule à diélectrique 
d'air et une tension suffisamment élevée pour qu’il 


s'y produise des effluves, les raies d’étincelle du 
gaz apparaissant très nettement sur la photographie, 


le cliché (b) représente enfin le spectre d’une cellule 


électrophotoluminescente à diélectrique solide dont 
le spectre est parfaitement continu, la luminescence 
excitée est nettement plus intense et, bien que le 
cliché soit davantage exposé, il n’y apparaît aucune 
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; 
| trace de raies d’étincelle, ce qui confirme bien 
_ l'absence totale de toute effluve. 

Il y a lieu de noter, d’ailleurs, que dès 1942 j'avais 
publié des clichés sur lesquels n’apparaissaient aucune 
raie d’étincelle. 


Fig. 2. — ÆEn haut (a), spectre émis par une cellule compor- 
tant une pellicule d’air, la tension étant suffisamment 
élevée pour produire une eflluve visible. 


En bas (b), spectre émis par la même cellule, l’air ayant été 
remplacé par une couche d’'isolant liquide. Bien que la 
luminescence soit nettement plus forte dans ce cas, il 
n'apparaît aucune raie d’étincelle. 


Décalage des ondes de brillance sur les ondes 
de tension. — [a luminescence excitée par les 
champs sinusoïdaux évolue au cours d’une période 
et cette courbe périodique brillance-temps que nous 
avons dénommée « onde de brillance » se présente 
avec une légère avance de phase sur l’onde de 


onde de brillance relevée à l’oscillographe par l’inter- 
médiaire d’un montage à multiplicateur d'électrons. 
Si maintenant on réalise une cellule à diélectrique 


:# _ Fig. 3. — Onde sinusoïdale de champ (en haut) 
. et onde de brillance excitée (en bas). 


- d'air et qu’on y applique une tension suffisamment 
+ élevée pour obtenir la formation d’une effluve, 

—._ on constate que l'onde de brillance de cette cellule 

…. à effluve $e trouve nettement plus encore décalée 

en avant. Ainsi, pour une même substance tout à 
la fois légèrement fluorescente et suffisamment élec- 
troluminescente, les deux luminescences excitées par 
l'effluve ou par le champ ne se présentent pas en 
phase. 


+= 


tension [7]. Sur la figure 3, je représente une telle. 


? 
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Pour illustrer cette remarque, j'ai fait réaliser 
une cellule mixte dans laquelle : sur la couronne 
périphérique, la substance sensible est incorporée 
dans un diélectrique solide (cellule électrophotolu- 
minescente) et, sur la couronne centrale, la subs- 
tance sensible est simplement maintenue dans 
l’air (cellule à effluves). On choisit une substance 
électroluminescente légèrement fluorescente dans 
l’effluve et l’on applique une tension suffisamment 
élevée pour que l’illumination des deux régions ait 
à peu près la même intensité. On photographie 
l'ensemble à travers un disque tournant percé d’une 
fente et entraîné par un moteur synchrone à quatre 
pôles. On obtient ainsi deux croix nettement décalées 


Fig. 4. — Deux cellules constituées avec la même substance, 
l’une à diélectrique solide (sans effluve), l’autre à air 
. (lumination par l’effluve) sont photographiées à travers 
une fente entraînée par un moteur synchrone. Les deux 
croix sont nettement décalées l’une sur l’autre. 


l’une sur l’autre (fig. 4). L’effluve est en avance de 
un huitième de période environ sur l’électrolumi- 
nescence pure. 

Pour obtenir des régions de brillances comparables, 
on est obligé de donner à la cellule à air une épais- 
seur un peu plus élevée afin que l’effluve s’y produise 
d’une manière suffisamment nourrie, mais j'ai pu 


_ vérifier que, pour des cellules à effluves différentes, 


le décalage est à peu près indépendant de l’épaisseur 
et de la tension appliquée, le décalage de l’effluve 
sur la tension étant à peu près égal à un quart de 
période. Pour la cellule électrophotoluminescente, le 
décalage se modifie très légèrement lorsque le champ 
maximum varie, mais ces variations, dont l’ampli- 
tude n’est guère que de 1 /{ot de période [7], restent 
faibles vis-à-vis des décalages importants observés. 


Conclusions. — Le travail d'Herwelly ne tient 


Ÿ; 
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pas suffisamment compte des travaux postérieurs 
à 1942 et dont certains ont été réalisés dans son 
propre pays à Vienne par Przibram. Les condi- 
tions expérimentales, tensions excessives et cellules 
trop épaisses, sont impropres à l’observation d’un 
phénomène pur; cette remarque est confirmée par 
la complaisance étonnante avec laquelle les subs- 
tances les plus diverses ont été illuminées par cet 
auteur, alors qu’en réalité les substances électro- 
luminescentes sensibles sont extrêmement rares, ce 
n’est d’ailleurs que dans ces dernières années qu'on 
a pu en préparer d’une manière un peu systéma- 
tique. 

Il ne se produit pas et il ne peut pas se produire 
d’effluves dans les cellules à diélectrique solide de 


deux à trois centièmes de millimètre d'épaisseur  centes. 
alimentées sous des tensions pouvant être infé- Manuscrit reçu le 7 janvier 1953. 
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rieures à 100 V. Ces résultats sont confirmés par « 


l'étude des spectres émis qui ne présentent aucune 
raie d’étincelle. Au niveau des bulles d’air systé- 
matiquement incorporées et à ces faibles tensions, 
les substances ne s’illuminent, pas, le champ élec- 
trique à l’intérieur des cristaux y étant moins intense. 
Enfin lorsqu'on cherche à produire des effluves, 
celles-ci ne se produisent pas en phase avec la 
lumière excitée réellement par le champ. 

Il ne peut enfin s’agir d’un effet Gudden et Pohl 
de réémission après irradiation préliminaire en 
lumière violette. L’apparence transitoire et fugace 
du phénomène de Gudden et Pohl ne s’accorde 
pas avec la luminescence stable et permanente de 


la lumière émise par les cellules électrolumines- » 
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TRANSMISSION DES ONDES HERTZIENNES PAR LES GAZ FORTEMENT IONISÉS 


Par P. VERZAUX, 
Institut de Physique atomique de Lyon. 


Sommaire. — Cette étude a pour but d’examiner l’action de certains milieux fortement ionisés sur la 
transmission d’ondes électromagnétiques envoyées de l’extérieur. Nous avons plus spécialement en 
vue ici l’ionisation thermique intense qui se produit dans un gaz placé à la rencontre de deux ou plu- 
sieurs ondes de choc à forte pression (plusieurs milliers d’atmosphères). Dans une première partie, nous 
verrons dans quelles limites peut raisonnablement être compris le degré d’ionisation, en nous appuyant 
sur les résultats des expériences déjà faites, en particulier celles de M. Muraour, puis partant de ces 
données nous examinerons la propagation d’une onde hertzienne dans un tel milieu. Cela nous permettra 
de choisir la bande de longueurs d’onde la plus favorable à l’étude de l’ionisation, ce que l’expérience 


ultérieure permettra (ou non) de confirmer. 


I. — Généralités. 


L’ionisation thermique est un phénomène bien 
connu [1], [2], mais encore très peu étudié. Rappelons 
brièvement les faits suivants 


19 Depuis longtemps on sait que les flammes 
conduisent l'électricité; 

20 On observe dans les spectres stellaires les 
raies d’un certain nombre d’éléments ionisés; 

39 Récemment les gaz incandescents sortant des 
propulseurs par jet ont fait l’objet de recherches [1] 


et [2], car on avait constaté qu’ils réfléchissaient 
les ondes centimétriques des radars; 

4° La colonne positive des arcs à incandescence 
renferme un « plasma » ionique à forte densité qui 
ne peut être produit que par les chocs des atomes 
entre eux, les électrons ayant une énergie insuf- 
fisante pour ioniser par choc; 

5° Enfin, MM. Muraour et Michel Lévy ont 
constaté, dès 1937, que la rencontre d’ondes de 
choc à forte pression produit des éclairs très intenses. 
Le phénomène qui est à la base de ces éclairs est 


Er 
d 


2 LOT EEE TE 


2 s : 
La . . . . 

une forte ionisation thermique pour laqueile nous 
voudrions trouver un nouveau moyen d'étude 


expérimentale (voir le travail fait à l’Institut de 
_ Physique atomique [5]). 


1. Evaluation du degré d’ionisation d’un gaz 
comprimé par deux ondes de choc.-—«. DONNÉES 


 PRÉLIMINAIRES. — En étudiant le spectre de la 


lumière produite, MM. Muraour et Lévy ont cons- 


_ taté que, dans le cas de l’argon, si l’on assimile 


ce spectre à celui d’un corps noir, la température 
obtenue était de 350000. La pression dans les 
ondes de choc étant de plusieurs milliers d’atmo- 
sphères, nous pouvons admettre comme grandeurs 


_ physiques caractérisant le gaz 


P —=10 000 atm, T = 35. 000°. 


I y a plusieurs objections d’après lesquelles on 
ne peut admettre que le gaz ainsi comprimé rayonne 


. comme un corps noir. Il faudrait, pour que cela 


soit réalisé, que toute l’énergie fournie au gaz soit 
également répartie entre tous les degrés de liberté 


.à raison de = AT par degré de liberté. C’est seule- 


ment à ce moment qu’on peut parler sans équivoque 


_ de la température du gaz. 


Or, d’après les idées admises actuellement [2], 
quand un gaz subit une transformation physique 
ou chimique brutale, l’énergie cédée au gaz est 


… d’abord transformée uniquement en énergie ciné- 
_ tique des atomes ou molécules du gaz. Les chocs 


ont alors pour effet : 
— D'une part, de répartir les vitesses suivant 


la loi de Maxwell, répartition très vite atteinte 


au bout de dix chocs en moyenne; 
— D'autre part, de répartir l’énergie entre les 


_ degrés de liberté de rotation, oscillation, dissocia- 


a 


tion, ionisation. Tant que cet équilibre n’est pas 
réalisé, il y a excès d’énergie cinétique de trans- 
lation. 


Dans le cas de l’argon, gaz monoatomique, il 
ne peut s’agir que de l'établissement de l'équilibre 
au point de vue translation et ionisation. Ce dernier 
équilibre, d’après Jost, ne s'établit qu’au bout 
de 10° chocs. Or le nombre de chocs subit par un 


‘atome d’un gaz à 10000 atm et 35 0009 en 1 $ 


est de l’ordre 5.1012. La durée du phénomène étant 
de l’ordre de la microseconde, l’atome a subi de 
l’ordre de 106 chocs et nous sommes très loin des 
conditions d’équilibre. 

Il est fort probable que la température de 35 0000 
soit très loin de la température correspondant à 
l'énergie cinétique des particules. Nous l’admettrons 
néanmoins en première approximation, quitte à 
élargir dans d’assez grandes limites la zone des 
valeurs trouvées. 

En conséquence, l’équation de Saha qui donne 
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le degré d’ionisation en admettant que l’ionisation 
est un phénomène chimique obéissant à la loi d’action 
de masse est inapplicable. Nous suivrons une 
méthode semblable à celle de Saenger [1] et [2] 
qui admet une sorte « d’équilibre dynamique ». 
Notons qu’il n’est pas logique d'admettre une donnée 
expérimentale basée sur la réalisation de l’équilibre 
thermique et de renoncer à cette hypothèse dans 
les calculs ultérieurs. 


_b. CALCUL. — Nous admettrons que l’ionisa- 
tion est possible, si l’énergie relative de deux atomes 
qui entrent en collision exprimée en volts est supé- 
rieure à 2V;, V; étant le potentiel d’ionisation de 
l'argon (15,7 V). En effet, dans ces conditions, 
l'énergie relative des deux atomes par rapport à 
leur centre de gravité est V;, l'énergie du centre de 
gravité étant en moyenne V;. 

Or la probabilité pour que deux atomes d’un 
gaz se heurtent avec la vitesse relative v,, v,. étant 
la vitesse probable est [9] : 


Pi(vr) dv; — e ?°à 


D? 
T du, 
7 
2v 


Posons 


1 : 
- Mv?=0Ve, 


e charge d’un électron, M masse atomique du gaz. 
Nous avons, d’autre part, 


I 
— Mu? = 
2 


© | Co 


KT eTS et 


on en déduit 


Be LA 
0 = adFE 
P(v-)dv;= <e 0 — 


= X, 


2 VW 


PA) dr: 


| s Se 30 
Prenons comme variable réduite - 


Pour avoir la probabilité d’ionisation, il faut multi- 
plier cette probabilité de collision par la proba- 
bilité qu’une collision produise une jionisation. 
D'après Massey et Burhop [3], la section de choc 
d’ionisation peut être considérée comme une fonc- 
tion linéaire de V — V; jusqu’à des valeurs de V 
de l’ordre de 500 V 


Pr 
V — 35,7 


400 


5, = Ta) AVEC TA — 0,0. Om 


La probabilité pour qu’une collision produise une 
ionisation est 
Gi Les V — V; 


Co 400 


9 
Tai 


4rai 


Or l’argon a cette propriété défavorable pour nous 
de présenter un effet Ramsauer prononcé : 4, varie 
beaucoup avec l’énergie des particules en collision. 
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Pour ne pas trop compliquer le calcul, cette compli- 
cation n’introduisant d’ailleurs que des conséquences 
secondaires, nous prendrons une valeur moyenne 
de: a, 


A 13710810, douar dt: —19 CrATOmL 
d’où probabilité d’ionisation 
8 Ps T di 
DAY VS 7 — N a à _ _— 
P;(V) dV = P(v;) dv, oise 
TR EE V; 
= -e-*x dx Û 
4 000 
Or 
\ V — V; 3 Vo SV: LL; 
PR fr de Pire 
4 000 DV 2 VW 6 000 
6 000 
avec 
V AUS V (1 V correspond à 7 730°) 
(s 7 730 FTALE. | à 77 ; 
PISE AN OR Les se 
A y D. LI GE 90 
d’où 


Calculons l'intégrale 


x x 
h = f er dr (rent Ke f DCR 
Li; i de 


i Ti 
Dm 0) 
X 


#0 . 
k met dr(—xe tr + f enT AT Tien Pet, 
li 


Li 


x : 
= Let > f æ ex dx car 
=) ) J 

; 4 


La 


d’où 
= (x +2ri+2)eri, 
X 
de eatr(r—2i)dr — rer tit 2(rre rate %) 
Ti 


— ri(die tit et) = (x; 2) er, 


Finalement 


+ : 2 ; 
Pi (xiPo)esti 10—3(1+ — | e—2i. 
24 000 Zi 


En faisant x; — 5,25, nous trouvons 


Po EN OR 


Il est probable que ce chiffre est pessimiste, car : 

Nous avons négligé l’ionisation cumulative qui 
peut être importante étant donné la fréquence élevée 
des chocs. L’argon présente en effet deux niveaux 
métastables à 11,5 et 11,6 V. 

L'énergie existant surtout sous forme cinétique, 
il est fort possible que cette « température ciné- 
tique » soit plus élevée que la température moyenne 
de 35 0000, Or la fonction trouvée est une fonction 
rapidement décroissante de x. 

On a effectivement trouvé (expériences du Pro- 
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fesseur Goercke) par des mesures de fe eion A 
hertziennes sur les gaz incandescents des propul- 
seurs par jets dont la température est de l’ordre 
de 16000 K des concentrations ioniques de l’ordre 
desrons 1 

La valeur trouvée peut être considérée comme 
une limite inférieure. En supposant que tous les | 
chocs pour lesquels l'énergie relative des particules 
est supérieure ou égale à 2V; donnent lieu à une 
ionisation, on trouverait j 


PE | re-r'Ar—=\(vir 1) ee 8/b41082 


1 étant le rapport du nombre des atomes ionisés … 
au nombre total, on peut considérer que l’on a 


100 SE TOR, 


a valeur la plus probable étant vraisemblablement 1 
de l’ordre de 1074 à 107%. 


2. Grandeurs thermodynamiques relatives au : 
milieu considéré. — Nombre d’atomes par unité « 
de volume. -— De la formule pv = NXT, k étant: = 
la constante de Boltzmann, on déduit facilement : 


Natomes/ems = 7, 34. 10?1 TE E 
et la densité ionique, la densité des électrons étant 
égale à celle des ions positifs “4 


Ni= 7,34.101 5. 


Dans le cas considéré, p = 10 000 atm, T =35 0000, 


N=—2,1.10?1 et Gp CE 


Ni est de l’ordre de grandeur des densités cubiques … 
déjà trouvées pour les ondes de choc ([6], en note) 


.1018< JV; << 2.1020. 


Vitesse quadratique moyenne des atomes. — Elle 
est donnée par 


I 
— Mu? = 
2 


DAT 3 X1,37.1016 X 35 000 
«= W HU EEE: ES Oro — 4 600 m/s. 


Vitesse probable 


2 
Vo —= S 
d 


Vitesse moyenne 


u = 0,816 u — 3 750 mys. 


_. É 
0) =4/ À = 0,020 = 4 ago mp. 2 


À, < 0 ML ON en 


Vitesse quadratique moyenne des électrons : 


m 
Ua U Fi = 1,24.108 cms. 
E . 


Vitesse moyenne 
Ve+ o,g2aue—=1,14.108 cm/s. 


Libre parcours moyen des électrons 


I 1 
Nrai 


ke— 


21.102147 X 2,89. 1016 


. en prenant comme précédemment & — 1,7 Angot 


Ne==10,02-10 0 Ch. 


. Nombre moyen de chocs par seconde pour un 
électron 


F. ) 
; | 10.10 


Ce nombre est certainement très imprécis en 
dehors de l'incertitude sur la température 

À cause de l'effet Ramsauer considérable dans 
_l’argon, qui entraîne une incertitude sur d, pour 
lequel on est obligé de prendre une valeur moyenne; 
_ Il est possible que la densité ionique par unité 
de volume qui est élevée entraîne une interaction 
ionique qui n’est plus négligeable par rapport aux 
_ énergies thermodynamiques. La « température » 
_ des électrons ne serait plus identique à celles du 
… gaz et le calcul ne serait plus valable, 


| 


È 


E. 
|. 


_ Il. — Propagation d'une onde électromagnétique 
en milieu ionisé. 


ë 1. Calcul du courant de conduction. —— Ce 
. calcul a été fait par de nombreux auteurs. On admet 
… que les électrons sont les seuls porteurs de charge 
… qui participent à ce courant. 


“ «a. FORMULE DES RADIOÉLECTRICIENS [7]. — On 
_ suppose dans ce calcul 


- 


Que le nombre moyen de chocs subi par un 
électron dans l’unité de temps est constant;. 
| Qu'un électron perd au cours d’un choc toute 
. l'énergie cinétique qui lui est fournie par la compo- 
sante électrique de l’onde depuis le choc précédent. 

Dans ces conditions, soient & et : le pouvoir 
inducteur spécifique et la perméabilité du gaz non 
- jonisé, qui sont sensiblement ceux du vide, s la 
pulsation de l’onde. 

Le champ électrique est 


E — EF ejwt, 


j symbole des imaginaires. 
Le courant de conduction produit est 


re Êt M Fu ÎN;e? |: 


mr U)?+ v? ; m  W?+ v? 
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et le courant de déplacement 


SM: ù 
Jp = gR/oE 


et le courant total est 


£ N;e? I £ 
+Jo(— — ——— PE. 
‘ AT m  (4?2+ y? 


Tout se passe comme si le milieu ionisé avait 
une conductibilité 
N;e? V 

M  U?+ v? 


(0 — 


el un pouvoir inducteur spécifique 
4rN;e? 
m(u?+ v?) 
Deux cas extrêmes sont intéressants à considérer : 
Le nombre des chocs v est négligeable par rapport 


LORIE AA 
C’est, par exemple, le cas de l’ionosphère à une 
altitude assez élevée. 


On a alors sensiblement 


F faN;et 
£ = ee 
mu? 


Lo] 


et l’on voit que la propagation sera impossible 
pour les ondes de fréquence inférieure à une fré- 
quence critique 


4r Nice? a 
V9 = ———_—— ou 
M € 


Le milieu ionisé joue le rôle d’un filtre passe-haut, 
les fréquences inférieures à /f. étant réfléchies. 


He =-1000 108 Vis. 


Le nombre de chocs » est irès grand par rapport 
à w. — Ce sera le cas pour notre étude, le nombre 
de chocs étant de l’ordre de 1014 par seconde. La 
notion de fréquence critique n’a plus de sens phy- 


sique bien déterminé. Car on a 
Ne? x Ds Ar Nie? 
= ra) e CT 


TVR) mn v? 


Il y aura toujours propagation, le filtre considéré 
ci-dessus se trouvant très amorti. 


b. FORMULE DE MARGENAU [8]. On suppose 


que tous les chocs sont élastiques et que le taux de 
DUREE 


M 

On tient compte également de la loi de répar- 
tition des vitesses supposée maxwellienne. Cette 
hypothèse est légitime pourvu que le champ électro- 
magnétique ne soit pas trop fort. 

D'une façon plus précise, l’hypothèse ainsi faite 


21 


perte d'énergie au cours d’un choc est 


STEP TES RU NOR RE ES RAT à : 
% On TE SA 7 RE LE ee + et, SERA k 
; RMS TE ÿ DANS et den 
À à ce £ TE R VU FES Je ERP PA 
s NS er alt h TR Frs! 4 84 0 Les 2 
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ll | A? + ù e - re ÿ= ÿ 
entraîne une erreur négligeable sur la forme de la et  ,, ad + D : 
fonction de répartition des vitesses pourvu que LD EN ERR Pate UE : 
LS TOO ÂT mr w? 


BONES CRU 
mr % M ? 
u étant la vitesse quadratique, moyenne des 
DURE 


“ N PAZ 
atomes u NT 


En prenant & —27.10, on trouve 
E5< 24 NV/en. 


En admettant cette condition réalisée (elle l’est 


pour les petites puissances actuellement envisagées), 


la fonction de répartition est alors 


1 : 
TS LU À 
2 


nt RESTETTR 
= Nyse 
ex (Er) 
et l’on trouve 


4-CEXN: 
Jo= à 


= 


1COPE ktm | (3) 
on mk TY 


x, est un paramètre défini par 


mew Ÿ 4 o? 
D Ne 7 HU LE ME NE 
2k1 7 v? 
car 
SE ET TT 10 
SNS NL 
Ë De 3x M 4: Te: 
LEZ — = — el ACIER 
ÿ y T nu v? 
et 


; RE LR TT 
Ka) = | - dx. 
0 


Li+ 
A 


La conductibilité complexe peut s’écrire 
8 Me[.. w? HEBDO RO AE 
T3 ms RE ) ie 6e si | 
T TV Æ dE 


. [0] . D 
Ici nous supposons = petit, et l’on démontre 


alors que * 
Ko 1, K3 a 
Donc . 
eh | 


: ÿ S s 
Au coefficient 3 (0,85) près, on retrouve la formule 
des radioélectriciens où l’on néglige & devant ». 


Si, par contre, nous prenons d orand 
AU , prenons — grand, ou +, grand, 


è 2 ; 3 Vz 
K3(L1)—= — et K:(x1)— 
CA 3 ) 4æi 
et l’on trouve alors 
re 4 N;e? y . N;e? 
< ON HMQUT QU LUN 


En conclusion, la formule de Margenau, certaine- 
ment plus proche de la réalité, nous redonne les 
mêmes résultats que la formule des radioélectri 
ciens dans le cas qui nous intéresse. C’est done 
celle-ci que nous adopterons, car elle est plus 
maniable et donne des résultats suffisamment 
approchés pour les besoins de la pratique. “4 


Remarque. — Le premier terme de la formule (4) 
8 N;e? I 4 4 


OT TITRE) 


n'est autre que la formule de Langevin dans le 
cas des champs continus. En effet, dans ce CASA Je 


\ 


courant de conduction est 44 

J=NieVr, 
V. étant la vitesse de dérive des électrons paral-. 
lèle au champ Æ. Leur accélération est y _— 
et la vitesse moyenne entre deux chocs est 


d’où 


Le coeflicient 


3 intervient quand on tient compte : 


; 


de la loi de répartition des vitesses. 

2. Propagation en milieu ionisé. -— A partir 
des équations de Maxwell, où nous supposons que 
la densité électrique p—o, c'est-à-dire que la 
densité des ions positifs est égale à celle des ions. 
négatifs, soit 


)I 3 
DE = UT) ROCHE rc E He, ‘ 
INNEI—=I0; div A — 0. 
On déduit 
CA AE 
INT == E ——— 
FRA RMS 


et une équation semblable pour H. 
La direction de propagation étant prise pour. 
axe des z, la solution est de la forme : 4 


ne RUES 
ÆE —= VEN e/ot (C F 

avec 
ATSe 9 
(22 


n?2— EUC?— 7 
À ÿ " 


S PAR LES GAZ FORTEMENT IONISÉS 
H étant l’imaginaire conjugué de H,, le rapport 


de la puissance transmise à la puissance incidente 
est 


Or 


LS 
4 Ne d’où 
SE TUs | <p 


RES a MUR (6) Pour le passage du milieu 2 au milieu 3, identique 
ÿ vo) 


au milieu 1, nous ne la même opération 


Le milieu ionisé se comporte comme un milieu en remplaçant n par | 
d'indice complexe iRe £ 4 


TRE T9; Ex on Pile > 
: re 4 Re . 
FE, n+I JB, RHI 


partie imaginaire correspondant à un amortisse- ES 3 


nb ce d En tenant compte de l’amortissement dans le 
RS c milieu ionisé, on a finalement 


; LS tee ; 
Ye = Fo ir (e & se ; & s. si E,- Ib 4 | JL | CRE _ qè 
154 ù EN POS MON ETES ë t 
3. Traversée d’une couche ionisée par une . à SE 
onde électromagnétique. — Pour achever d’exa- et le rapport des puissances est ‘ 
miner le problème, il faut voir ce que devient une ; élni Je ai 
onde électromagnétique dans la traversée d’une LR |) 


couche d'épaisseur d. L’onde incidente E,H, arrive : = 
sur la surface de séparation des milieux 1 et 2 en Il reste à étudier +, n étant connu par son carré 

donnant une onde réfléchie ÆE,, H,, et une onde Complexe défini par l’équation (6). 
transmise E,- H,_ 


Ô 4. Étude du coeîficient de transmission. — 
Lire Nous allons faire des hypothèses simplificatrices 
EI He permises par la nature du milieu. On a 
cn sn : à 


LR ANS en posant 

VE He Hs V > ü) 
1 2 3 CYR We 
E;_+ E1, = EE, 
H;_+ H, = es 


Le paramètre a est celui qui mesure l’amortisse- 
ment du filtre passe-haut considéré plus haut. 
1 ct > étant les impédances des milieux 1 et 2 Ici est toujours assez important. 

; ‘ = En effet, 

NE ap re er Ni; vo 2rfe= 27 X 8,96. 105 WW, 

: A avec 


DE T2 Le: P 
TT et — + 3 = 17,34 10217 
Han n2 el n re NES T° 
# FÈ NT d’où 
_ Le milieu 1 est le vide où un gaz a la pression Fe 
atmosphérique, le milieu 2 le milieu ionisé, d’où O9 = pro (/ e 


He D Joe 2 n Pour 4 : 

= 2 = = ” à "ra 

L » ” < on x 
# de e en Eau TE r02 Op — 2,0: 101 (ko = 60,073 cm); 
| Dé, H,- sont en phase tandis que E,- et, H,- T=107%, w9=8,2.10t?; 

ont un déphasage mesuré par l’argument de n; I=1i0—, _w69=2,6.10tf. | 
d’ailleurs, on a la relation D'autre part, k 
> P > De UE — 22 —3 19 . s" 
pp, ; VE jante el A ER 1000210 Ve en 


c \ 


r 
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Pour 
= Tor, D==10 59 
I = 107?, CPE DA & 
T = 10; a = 0,83. 


La partie réelle de n? sera donc, en module, infé- 
rieure à l’unité. D'autre part, 


27RC 


ou) à 


[a] 
MER ro (7/1 L 


‘La fréquence critique étant élevée, x sera petit 
(de l’ordre de 1/r00 où 1/r000). 
Calculons 


1e 
= 030.102 . 


À 


se mi }! 
ALI—I0 0200 V7: 


1 à NET S 
DS D TOUL, COMMON 
a A 1 


Nous voyons que même avec une 1ionisation 

ë ; : L 

faible (10°) et une longueur d’onde de 3 cm, 7 est 
déjà de l’ordre de 5. 

Avec une approximation suflisante, sauf pour la 

limite inférieure de 1075, nous pouvons prendre 

— 1 I 

= 2. el = 

Ee V2ax 


UV 


Physiquement, cela signifie que le milieu ionisé 
se comporte comme un milieu conducteur et que Æ 
et H sont déphasés d’un quart de période. Il faut 
s'attendre à un amortissement important. 

Nous avons 


y DUT 2 
qu = = 3,96.10°{ : Ê 
V2ax UE 


Nous pouvons donc écrire 


/ fr N\ 2 2 
4 | 72 mA = x 4 À 10% 
LP = à Vas = 70 (3) == TS 


n+1EŸ nn, 


— 10 
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Finalement, 


Il semble que l’on ait avantage à augmenter ?, 
ce qui a pour effet de diminuer l’exposant. Mais cet 
avantage est en partie perdu, parce que l'onde. 
transmise diminue de ce fait, ce qui se traduit … 
par la diminution du premier coefficient. E 
* Nous allons prendre À —3 cm, les ondes centi- 
métriques offrant l'avantage de pouvoir concentrer 
toute la puissance disponible dans un faisceau 
dirigé. En prenant, pour fixer les idées, à — 2 mm, 
nous pouvons dresser le tableau suivant : 


J: 10 FO" 107: 102 
4ln| a x k 
—— dE 0S 0,53 0,193 0,058 
[ra +? : 
GO Ce 0,28 0,9 DRÈ 9 
Ta N a ee 0,96 0,073 0,29.107 0,58:1071% 
: ps Po : 1% 
Conclusion. -- «a. Dans la région qui nous 


intéresse, c’est-à-dire pour des ionisations de l’ordre . 
de 10" à 107*, l’étude de la transmission d’un 
faisceau d'ondes centimétriques à travers la couche » 
ionisée doit permettre d’obtenir des renseignements " 
sur le degré d’ionisation moyenne. . 4 

b. Ces expériences nous fourniront le degré : 
d’ionisation et pour connaître la densité cubique, N;, 
il faudra connaître la pression. ‘4 

c. Une erreur sur T n’aura pas des conséquences … 


1 
très importantes, T  n’intervenant que par T*. 


Ajoutons en terminant qu’en dehors des mesures 
spectrographiques ou photométriques, c’est le seul … 
moyen dont nous disposons pour étudier un milieu 
d'observation très difficile. 


Je remercie le Professeur J. Thibaud, qui m'a « 
suggéré ce travail, et m’a aidé dans son élaboration. 


Manuscrit reçu le 24 décembre 1952. “3 


15] Taigaub J. et PERRIER D. — Nuovo cimento, 1951, 8, 705. 
[6] WENIGER et HERMAX. — Spectre d'émission de l’hydro- 
gène comprimé. C. R. Acad. Sc., 1949, 229, 185. 

[7] HAUBERT A. — L’absorption ionosphérique et le calcul 

des champs à distance. Onde électrique, 1949, p. 152 
à 190. 
[8] MARGENAU. — Conduction et dispersion des gaz ionisés 
pour les fréquences élevées. Phys. Rev., 1946, 69, 508. … 
[9] KNozz, OLLENDORF et RoMPE. — Tables pour la décharge 
dans les gaz. Julius Springer, Berlin, 1935, p. 27. à 
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ÉTUDE DE QUELQUES BÉTONS SPÉCIAUX DE PROTECTION 
Par MM. J. BOURGEOIS, A. ERTAUD et J. JACQUESSON. 


Commissariat à l'Énergie atomique 
Service de la Pile de Châtillon. 


. Sommaire. — On étudie l’affaiblissement des neutrons à travers quelques bétons destinés à la protec- 
tion contre le rayonnement en utilisant les neutrons thermiques de la colonne diffusante de la Pile de 


Châtillon. 


On caractérise les neutrons par la section efficace macroscopique de transport et de capture. 

Les bétons étudiés sont : béton ordinaire, béton au carbure de bore, béton au borax, béton à la 
serpentine et tourmaline, béton à la barytine et au carbure de bore, béton à la serpentine et au fer. 

La longueur de diffusion a varié de 5,62 em (béton ordinaire) à 1,15 em (béton à la serpentine et 


tourmaline). 
La densité des bétons varie de 2,3 à 3,5. 


1. Introduction. _— Cette étude est relative à 


. Ja protection offerte par différents bétons spéciaux 


vis-à-vis du rayonnement en neutrons thermique 
et du rayonnement y sortant de la colonne diffu- 
sante de la Pile de Châtillon. De nombreux travaux 
ont été publiés sur les propriétés protectrices des 
bétons [1], [2], [3], [4], mais les auteurs cités ont 
toujours utilisé des sources de neutrons rapides. 


_ La colonne diffusante d’une pile est une source 


commode de neutrons thermiques d'énergie moyenne 


| connue [5] et pour lesquels la théorie de la diffu- 


sion permet de définir des caractéristiques bien 
définies. 

Les idées suivantes ont présidé au choix des 
constituañts des bétons utilisés. 


1° Protection contre les neutrons thermiques. — La 
théorie élémentaire donne pour l'établissement de 
la densité neutronique à l’intérieur d’un écran, dans 
le cas d’une source plane, la formule 


[Le 


n—= Joe o 
où L est la longueur de diffusion dans le matériau 
considéré cette longueur est définie par 


È, section efficace macroscopique totale ; 
2%, section efficace macroscopique de transport; 
>,, section efficace macroscopique de capture. 


Pour améliorer la protection, on cherche à dimi- 
nuer L, en augmentant 2, par l'addition de noyaux 
capturants et © par l'addition de noyaux diffusants 
(hydrogène). 


(:) Nous avons en fait, comme on le verra, utilisé une 
théorie plus perfectionnée et déterminé les paramètres de 
transport des bétons essayés. 


29 Protection contre les suprathermiques et les 
rapides. — Bien que les mesures n'aient pu être 
effectuées pour des énergies de neutrons autres 
que l'énergie thermique, on peut espérer avoir 
amélioré le pouvoir ralentisseur en incorporant aux 
bétons des substances comprenant 


— Soit des noyaux de masse plutôt élevée (Fe) 
pour obtenir un effet de diffusion inélastique sur 
les neutrons rapides; 

— Soit des noyaux légers (H) pour ralentir les 
neutrons d'énergie modérée. 


39 Protection contre les rayons y. — Un affai- 
blissement déterminé est obtenu sensiblement pour 
un même poids d’écran, quel que soit le matériau 
employé (?). 

En vue de réduire l’encombrement, on a donc 
cherché pour certains bétons à obtenir la densité 
maximum (bétons « lourds »). 


2, Dispositif expérimental. — Plaques de béton. 
— Les différents bétons à étudier ont été coulés 
sous forme de demi-plaques de dimensions 
(103 X 107 X5 cm) (%). Deux demi-plaques s’ajustent 
pour former une plaque entière (fig. 1). 

Les plaques comportent un évidement central de 
section carrée qui permet de mettre en place les 
bouchons porte-détecteur. Les détecteurs collés 
sur les bouchons se trouvent ainsi à des intervalles 
régulièrement espacés sur l’axe de la masse de 
béton à étudier. 

L'ensemble des plaques (au nombre de trois ou 
quatre) est porté par un chariot qui est mis à 
contre la colonne diffusante, après avoir relevé 
le système de protection amovible, en laiton cadmié. 


(2) Tout au moins, tant que l'effet Compton est prépon- 
dérant, L'emploi de noyaux lourds accentue l’avantage des 
écrans à densité élevée en faisant intervenir, en outre, les 
effets photoélectriques et de création de paires. 

() Pour le béton au fer, l'épaisseur des demi-plaques a 
été réduite à 3 em, pour la commodité des manipulations. 


ENS 
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qui sont les constantes d’un milieu diffuseur iso-. 
_trope équivalent au milieu réd, lequel présente 
une anisotropie marquée du fait de la présence de 
noyaux légers (H en particulier). La connaissance 
de ces constantes permettra de traiter un problème . 
de diffusion dans une géométrie quelconque. 

La détermination de ces constantes nécessite les | 
données expérimentales suivantes : ï 

a. Détermination de la pente de la solution asymp- 
totique de distribution de la densité à l’intérieur 
du béton. Cette solution asymptotique est une. 
droite en coordonnées semi-logarithmique, dont la 
pente K, est l'inverse de la longueur de diffusion L. 

b. Détermination du flux à la sortie par le détec- 
teur quadruple placé sur la face postérieure. 


Le bloc parallélépipédique de béton ainsi réalisé 
est revêtu de cadmium sur les faces latérales et la 
face postérieure, de manière à éliminer la contri- 
bution des neutrons erratiques venant de toutes 
les directions du local de la pile. 

Les dimensions des plaques ont été choisies sufii- 
samment grandes.pour que la longueur de relaxa- 
tion soit pratiquement confondue avec la longueur 
de diffusion. 


La méthode employée est précisée au para- 
graphe 4. 


source de neutrons) et le béton est alors caractérisé 


L Les détecteurs utilisés sont des détecteurs en man- À = : | 
À Fes LAS : seulement par la pente de la solution asymptotique 
res ganèse, dont les caractéristiques sont les suivantes : à : 

dont l’inverse est la longueur de relaxation. 


Alliage de Mn à ro pour 100 de Ni; 1 
s «+ | \ 9 , 
Dimensions, 11 X 13 mm; B. MESURES RELATIVES A L’AFFAIBLISSEMENT DES 


Poids, 200 mg; RAYONS y. — Les mesures ont porté sur un spectre y 


LES 3 A CE à : : 2F 2 . È + ere 
Eve, Epaisseur o,18 mm; soit 0,135 g/em* dont complexe résultant lui-même de la superpositio 
0,121 g/em? de Mn. Les détecteurs sont placés sur 4e deux spectres : se 


J’axe du parallélépipède, entre les bouchons, de 1° Le spectre des y sortant de la colonne diffu- 4 


20 Cas des bétons fortement absorbants. — Les … 
Fig. 1. expériences nécessaires pour l'application de la . 
Cp théorie précédente deviennent de plus en plus « 
be A Rue CN à imprécises (à cause surtout de la faiblesse de la 
“à Mesures des densilés de neutrons thermiques. — 3 


PRONEITI2 0 CM: 


Sur la face de sortie, on place un détecteur qua- 
druple. 
Pour les bétons les plus absorbants, on a utilisé 


sante. Ce spectre présente une énergie, moyenne 
assez élevée et comprend une contribution impor- 
tante des y de capture (n, y) du carbone; 


29 Le spectre des y de capture (n, y) du cadmium 4 


34 des détecteurs en indium et des compteurs cloches. provenant de la feuille de cadmium interposée " 


es | PRÈS - entre la colonne diffusante et la face antérieure du 
Mesures des doses y transmises. — L’affaiblisse- }joc de béton R 


sent ment. des y a été mesuré à l’aide d’une chambre 4 , J 7 

4 d’ionisation à parois « équivalentes à l’air », ce qui La chambre étant placée chaque fois, contre la 
permet d'obtenir une mesure directe de la dose face postérieure de l'ensemble, on -enlève les plaques 
transmise. de béton une à une. On détermine ainsi la courbe 


+ . x L % 2 1 1 1 
Cette chambre est associée à un amplificateur à d affaiblissement par points. ‘À 
courant continu. L'expérience montre que cette courbe est sensi= 


Dans le but d'éliminer les neutrons pouvant 


tomber sur la chambre (qui est sensible également à 
ce rayonnement), on interpose entre la colonne 
diffusante et le bloc de béton une feuille de 
cadmium (e — 0,8 mm). 


3. Modes opératoires.—-A. MESURES DES CONS- 
TANTES RELATIVES A L’AFFAIBLISSEMENT DE LA 
DENSITÉ EN NEUTRONS THERMIQUES. — 19 Cas 
des bétons assez peu absorbants. — Pour de tels 
bétons, 1l est possible de caractériser la diffusion 
non seulement par la longueur de diffusion Z, mais 
par les paramètres de transport 


2,, section efficace macroscopique de transport; 
Z« section efficace macroscopique de capture, 


blement une droite en coordonnées semi-logarith- 


miques, tout au moins à partir d’une certaine 
épaisseur de plaque et au delà. 

En conséquence, et afin de comparer les diffé- 
rents bétons, chacun d’eux est caractérisé par un 
coefficient d'absorption apparent en cm-1, mesurant 


la pente de la courbe d’absorption dans sa, partie ê 


rectiligne en coordonnées semi-logarithmiques. 


Nota. —- Comme le fait remarquer en particulier 
Failla [6], l’ionisation produite dans une chambre 
est proportionnelle à l’énergie du photon et aussi 


au coefficient d’absorption dans l'air; ce dernier 


croît très rapidement si l’énergie du photon tombe 
au-dessous de 70 keV. Les mesures que nous avons 


faites sur un spectre complexe sont donc seulement 


3 
k 


a 


» 


1 
PJ 


ialitatives et ne permettent que de comparer 
tre eux les bétons que nous avons expérimentés. 
1 serait illusoire de comparer ces coefficients avec 
des coefficients obtenus par d’autres méthodes (en 
particulier en utilisant une bonne géométrie) et 
_ de les utiliser pour un calcul de protection. 


{| 4. Méthode utilisée pour la détermination 

des constantes de bétons assez peu absor- 

bants. — Nous avons appliqué la méthode décrite 

par J. Sisk [7] dans la mesure des paramètres de 

transport des neutrons thermiques dans l’eau. 

| Cette méthode permet de déterminer les carac- 
_ téristiques du béton si l’on mesure 


_ 19 La répartition de la densité dans une région 


Ca 


S 
. de sortie pour que l’on puisse considérer que l’on 
La valeur de cette solution est : 
n = Shy(z + 2). (4) 
t Dans cette expression, le paramètre » est donné 


_ par Ja relation 
É © Arathi ou 


(2) 


| avec 


f 
4 

a =) (3) 
5 | 


… 7, désigne la distance à la face de sortie; 

Zz,, désigne la distance extrapolée. : 
4: Ces deux longueurs sont exprimées en prenant 
; pour unité de longueur le libre parcours moyen 


n 
> 


ES 

M On a donc 

‘4 DE Z0= 2&o, 
 æ et x, étant respectivement la distance à la face 
_ de sortie et la distance extrapolée exprimées ‘en 

Is" centimètres. L 

| En coordonnées semi-logarithmiques, la varia- 
tion de la densité sera représentée par une droite 
_ de pente X, dans la région éloignée des faces de 

[#" l'écran 

| ‘+ n = ShX(x + x) 

|. * ou . 


HAS : 
It = in FR ORIES 2x0). 
sd 


_ En identifiant cette expression avec (1), on voit 
_ ainsi que l’on a 


qe (k=vs. | (4) 
ri 0 K étant donné par la pente de la solution 
L asymptotique dans le système de coordonnées 


_ deuxlième expérience 
Celle-ci consiste, par exemple, en la mesure du 


flux à la sortie. 


< 
LE 
4 
L 


_ (log n, x), la détermination de » et À nécessite une 
<. 
Û 
“4 
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l'expression suivante 


suffisamment éloignée des sources et de la face. 


. se trouve en présence de la solution asymptotique. 


VE Er 


SE  ENROR LE LORS AD D ES SE dm ENS AE RQ EU de 
RE AT PRE PU SL TER RON TRS RTE 
nl 1! 17 L on kr @ z * 


2 rs Be à 


Frankel et Goldberg [8] donnent pour ce flux 


Po(v) = Ji SES, . (5) 
AA TEST) 


F3) 
1,2 
1,1 
1,0 
0,9 
0.8 
L2 
0,7 
(i) Béton C 
(CR A 
(3) 5, F 10,6 $ 
(HOME Re DIE 
(5), B 
1 1 0,5 
0,5 0,6 07 
L1,05 Z, (v) 
+1,00 
0,95 
0,90 * 
+0,85 
+0,80 
+0,75 : 
HA _ 
‘ DATES SE ER Te D LU 
(0) 0,! 0,2 0,3 04 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9 


Fig. 3. er. 


Cette expression ne dépend que de », car EE 


a Ji ç* Y 
Sir EE — X, «4 " 
EC men 
> Y » Argthy 


pe 


On peut donc construire par points la courbe ®, (»). 
Expérimentalement, on a déterminé n (t) Gg. 2), 
valeur de la densité en un point x fixé (choisi dans 
la région asymptotique) et 9 (o) flux à la sortie. 
En exprimant que les valeurs théoriques sont 
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proportionnelles aux valeurs expérimentales, on 
obtient | 
Shv(3z+%0) (x) 
Po(Y) 2(0) 
ou encore 
(0) 
Shy + Zn) = Di(y 
n(x) dé 20) o( 1 
Pour trouver la valeur » satisfaisant à cette 
relation, on trace la courbe 


FC») = PQ) shv(z Le) 
n(x) 

qui est bien une fonction de » comme on le voit 
en l’écrivant sous la forme 
RES 2(0) 
Ft Ad n(æ) 
où © (0), x, n(x), K sont connus, et z, une fonc- 
tion de » (fig. 3). 

L'intersection des deux courbes 

. — PF y) 


Sh(Kzx + V2), 


ME Pi), 


donne ». En portant cette valeur de (») dans (4), 
on obtient È. En portant dans (2), on obtient «, 
d'où », 


Dr Qu 
et finalement 
Ztr = 2 —- Zu. 
Calculs d'erreurs. — La validité de la méthode 


est limitée par la valeur maximum de l’erreur que 
l’on consent dans le calcul des paramètres À, Z,, 2. 

La courbe y, —®,(v) étant connue avec préci- 
sion, l’erreur est due à l'incertitude sur 


AN) D Sh(Ke + va). 
Pratiquement n(x) et K sont déterminés avec 
une excellente précision et l’on peut admettre que 


Ay __Ag(o) 
LE #(0) 


La mesure du courant à la sortie o (o) étant la 
seule délicate (). 

Le présent calcul a pour objet de préciser quelle 
est la répercussion de cette erreur sur le calcul 
des 2. 


10 Effet de Ay, sur Av. — L'incertitude ne 
entraîne une incertitude Ay sur y 


€; 


COS & Sin 
NET 


sin 


(} Ceci en raison de la faiblesse relative de la source 
employée. La même méthode appliquée: sur une pile plus 
puissante donnerait des résultats incomparablement meilleurs. 


Nous pensons, en particulier, à la possibilité de mesurer o(o) 


par une méthode d’autoradiographie (cf. A. ERP et 


P. ZarEskr, C. R. Acad. Sc., 1959, 234, 1960. 


.  cosu sin} 
ou ert posant G — ot. 


siné 
Av AYe Jo 
— =G—— :—, 
y HO 
Ay y? ; È 
= LA RESRERT 


Av 


29 Effet de Ay sur Aa. — à est lié à v par la rela= 
tion (2) 4 


ATAUNY EE 
MR ESS “à 
d’où 
(1— v?) Argthy— v 
tr (Argthv}? Ce à TE 
et LE. 
y AY =) 
TC = =fo)eé= 4 


Fig. 4. 


en posant 
(1— v?) Arg thy — v 


PO CR 


représentée sur la courbe figure 4. 


39 Effet. des Agisur A5 "Onta 
K= VIe ES 


La précision sur K étant satisfaisante, 
AZ  Ay ; 


) £ ; 


v s ‘ 
mt Ac À AD 5 
v = ï Fe CRE IIÈN 


a V2 2 


. La précision sur ZX, = X(1 — x) sera supérieure 
_à cette valeur, puisque l’erreur absolue est la même 
et que Z,=È, pour les différents bétons étudiés. 
Le tableau II donne les erreurs moyennes à 
craindre. Elles sont de l’ordre de 10 pour 100, ce 
qui reste admissible, l'incertitude sur la reproduc- 
| tibilité de composition nucléaire des bétons “étant 
| de cet ordre. 


+ 


. 5. Composition des bétons. --— Les bétons 
étudiés sont au nombre de six, quatre légers et 
. deux lourds. Les compositions indiquées corres- 
_ pondent approximativement à 1 m°. 
4: 


ordinaire qui à été pris comme référence 


CANNOT RP ER RAR AE 1 350 kg 
DAC RER Re M Ce 450 
GIDENTE RE TR ocre 350 
1ENTeS FO EAN TO CE MTS 
20 Béton B. — Béton ordinaire auquel on a 


ajouté du carbure de bore sous forme pulvérulente ; 


= GRAMIOR ARR EM RC er ae 1350 » kg 

4 SEL ORNE NET ERN AO NA TE RNPRE RE 450 
(En FT PS Ar TE 350 

js ADRESSE ee eme Ne 125 

es B, G ie Gite ae ete ers te prslale os 8,4 

… 30 Béton D. E. — Béton ordinaire auquel on a 
| ajouté du borax B,O,Na,, 10 H,0 et du bicarbo- 
|. nate CO;NaH, pour faciliter la prise 

FE CAMION me CEE Lee Sie ee 1350 kg 

RE S ADO Re our 450 

; 3 CON SRE RE TE 350 

2 HAUTE re Ne 200 

É D OLA RS EE cpl te os 1,8 
PE Dicarhonate ss cc ete 18 
F; 4° Béton S. T. — Dans ce béton, le sable et le 
14 gravier ont été remplacés par de la serpentine et 


TS 
Le, 


de la tourmaline : 


P'OLCEUEE 


: Serpentine gros grain......... 900 kg 

 E » CPAM TEL 300 

EE à À 

EE Tourmaline SR ARE RES ANR 370 

£ Cinen DER RS RARE 350 

s RAT a PER MON CE IS PIC IQ LOO 

s b. Bérons Lourps. — 5° Béton C. — Barytine 

. et BC : 
PARMI ER lumsrereee 2 hpo kg 
CMERDES PRE none 550 
B,G I nee titine aliens ee elle ef ais (le 10 
AE ne LT Te MAO AIO 200 


OT LL 


a. BÉTONS LÉGERS. — 1° Béton A. — Béton 
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69 Béton F. -- Béton au fer : 


SOMME Rare dos ur do oc 900 kg 


CiMENEE ER EE E R 635 

Fer. PR ENS PUR I 870 

FU ee 100 
Remarques. — 19 Le ciment utilisé est du CPB 


250-315 de 
Chausson). 

29 La serpentine est constituée par des aggrégats 
monocristallins de formule brute Mg, (0OH)3Si40, 5. 
C’est le silicate le plus oxydrile, il renferme 1,45 
pour 100 d'hydrogène en masse, soit 8,7.10o?! 
noyaux d’H par gramme. 

C’est pour cette raison qu’il a été choisi, d’autant 
plus que l’on peut en trouver des quantités illi- 
mitées à très bas prix. 

30 La tourmaline utilisée est du type noir ferri- 
fère qui constitue la variété la plus abondante de 
ce minéral. C’est un boro-fluo-hydroxysilicate d’Al 
avec Fe, Mg, Na, Li, Mn. 

Teneur en SiO, variant de 


l’usine de Gargenville (Poliet et 


32 à 37 pour 100 


environ 
ATOS ENTER 25 à 32 pour 100 
LORD CRAETO » 
FeO Fe:0: 8 à 19 » 
MODO EEE 0a0 055 » 


Ce minéral a été choisi à cause de sa teneur en 
bore. On doit pouvoir en trouver en France des 
quantités importantes à des prix relativement bas. 
Il en existe des gisements importants à Madagascar. 

4° Le fer a été incorporé au béton F, sous forme 
de grenaille. Le diamètre moyen des grains est 
de 2 à 3,50 mm. 


6. Résultats et discussion. — Les résultats 
sont donnés par le tableau TI, obtenu lui-même à 
l’aide de la figure 2. 

Le calcul d’erreurs résumé dans le tableau II, 
montre que la méthode employée s'applique à tous 
les bétons (erreur moyenne inférieure à 10 pour 100), 
sauf au béton $S. T. pour lequel le flux à la sortie 
étant trop faible donne lieu à des mesures forte- 
ment dispersées. 

En prenant comme critère d’une bonne protec- 
tion neutronique le fait que la valeur de la lon- 
gueur de diffusion soit faible, on voit que le 
béton S. T. est le meilleur et ensuite, dans l’ordre, 
C, B et F. : 

Le béton D. E. à une section de capture 4 à 
peine supérieure à celle du béton ordinaire, ce qui 
laisse supposer que la quasi totalité du bore, sous 
forme de borax à été exsudé lors de la prise. 

Le critère dé la protection aux y est donné par le 
coefficient apparent u. On constate que ce coefi- 
cient est très sensiblement proportionnel à la densité 

Le béton $S. T. qui présente un avantage carac- 
térisé du point de vue protection neutronique, 


Be LE PS A TR ET RSS NES PORN SES k 
J> L ; FAN TEL RES Le NES 
D ga? ER er 2) IOURNAL. DE PHNSIO RATE UT dc | 
rs ÿ ‘£ & à rs 2 v Fe 
s : | "2 sp, ME Re de + Fe 
2 UTABLEAU LL E PCT LR ER S- RARES 
# Résultats. LA | È 
Neutrons thermiques. “ 
—— "2 2 © 
Résistance \ É œ 
Aa : mécanique ù > DE 211 ’ 
Type de béton. Densité.  (kg/em°) (1). L:(8): Ve %. (em). (AE ri") 
Bétons légers. 
BélonÀ, ordinaire: shit ee 2,30 . 5,62 0,38 .o0,050 0,468 0,023 0,449 
D. » HBAGTAR: AS at NO) 350 > A 0,87 0,350 03514 0,180 0,334 
» D. E., ordinaire + borax... 2,40 240 4,35 OO 0,033 0,744 0,024 0,720 
= » S. T., serpentine, tourma- 
RER AE ER EE 2,30 170) 160 _ = = 
- Bétons lourds. à 
Béton C, barytine + B; C......... 2,97 L 1,96 0,834 0,305 0,611 0,187 0,424 
»  F, serpentine + grenaille de 
RÉ RTR Cnie mAh AN nt DER Nr 3,50 440 2,26 0,506 0,092 0,377 0,080 0,797 


(1) Résistance à l’écrasement en kilogrammes par centimètre carré. 

) Longueur de diffusion (inverse de la pente de la solution asymptolique). 

) Coefficient d'absorption « apparent ». S 
) L'erreur sur 2(0) (voir tableau 11) ne permet pas d'appliquer la méthode à ce béton. 


( 
AC 
é 
( 


ol 


TaBLeau Il. En conséquence, nous envisageons de ré 
Erreurs moyennes. | un béton dérivé du béton S. T. La densité pourra 
| As, être augmentée par addition soit de barytix [ès 
720 e' “= soit de grenaille de fer, et les qualités mécanic 
tt on EU . ee ne He améliorées par une meilleure granulométrie et par 
L HET 9 2 0502 BA MOCIUSE 6 És D": vibrage. 
LG 0 Sp) TO ET DATENT I OS DES 10,9 
DRE FAO NT ra ESS 9 7:9 ‘ Remerciements. -— Nous tenons à remer 
“En ) ÉNEE de F > $ F. ss — tout particulièrement le Commandant Laporte, 
Gien +1 ne D 1 ; 3 3 Â l'École du Génie de Versailles, qui a bien vou 
F....... 1,9 1,9 0,7% 2 0,4 5,5 4,5 5,5 effectuer les essais mécaniques, nous éclairer de s 


(1) L'erreur sur 4(0) ne permel pas d'appliquer la méthode à ce béton. conseils POosr la préparation des échantillons, € 
nous renseigner sur la serpentine. 


offre par contre une protection y qui n’est pas PSS 
meilleure que celle offerte par un béton ordinaire. Manuscrit reçu le 31 décembre 1952. 
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e FAITES A LA CUVE RHÉOGRAPHIQUE 
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L2 
Ê : 

Sommaire. — Les auteurs ont étudié la répartition du potentiel dans une lentille électronique électro- SE 
4 statique de révolution par la méthode numérique de relaxation, et à la cuve rhéographique. Compa- Fa 
raison des résultats. Possibilités des deux méthodes au point de vue précision et commodité d'emploi. x 


| 
: 
ti 
… L'étude de la répartition du potentiel dans un 
- champ électrique peut être abordée soit par une 
à. méthode de calcul numérique, soit par une méthode 
- expérimentale d’analogie, cuve rhéographique ou 
_ réseau de résistances. 

f Nous nous proposons, dans cet article, d'étudier 


———— 


… un même problème successivement par une méthode 
… de calcul numérique ‘et à la cuve rhéographique, et 
un. de confronter les deux méthodes sous le double 
… rapport de la précision et de la facilité de mise en 
» œuvre. 

. Au cours de ce travail, nous n’avons pas cherché 
à obtenir de ces deux méthodes leur précision 
“ maxima; mais nous avons voulu rester dans leur 
- domaine d'utilisation commode et rapide. 

“. Le problème choisi est l'étude de la répartition 
… du potentiel dans une lentille électronique élec- 
-. trostatique symétrique à trois électrodes planes, A, 
= B, C (fig. 1). Les diaphragmes des trois électrodes 
- sont égaux à d, et la distance D, séparant les élec- 
“. trodes est égale à 2 d. A et C sont portés au même 
“ potentiel V—o, et le diaphragme central à 
DV — 1000. 

Cette lentille a déjà été étudiée par différents 
auteurs. Cependant, à notre connaissance, la méthode 
de relaxation n’a pas été utilisée jusqu'ici pour la 
résolution de ce problème. 

Le calcul numérique a été exécuté par M. Laudet 
et les relevés expérimentaux par M. Pilod. 


Ror 


1. Calcul numérique du potentiel. —— Nous 
avons fait appel à la méthode de relaxation, appli- 
cable quelle que soit la configuration du système. 


La considération d’électrodes épaisses, loin de PE. 
compliquer le problème, conduirait à des calculs 5 eS 
plus rapides par suite de valeurs moins grandes des La 


gradients à leur voisinage immédiat. 

Cette méthode très générale consiste à calculer AR 
aux différents nœuds d’un réseau convenablement Re: 
choisi les valeurs d’une fonction satisfaisant à une LS 
équation aux dérivées partielles, après avoir remplacé 


cette dernière par une équation aux différences finies. nu 

Elle exige la connaissance de la fonction sur les Re 
limites du domaine étudié. Elle ne paraît pas avoir: 
été beaucoup utilisée pour létude des systèmes Je 


non bornés, comme c’est le cas dans l’exemple 
étudié (À). 

10 Rappel des formules utilisées. — La fonction- Notes 
potentiel V (0, z) relative à un système de révo- AT 
Jution d’axe Oz satisfait à l’équation de Laplace de 


AV —o qui s'écrit, en coordonnées cylindriques 


VERS 00 ET è 
92°? de? Ra GONE À 


Traçcons dans un plan méridien un quadrillage 


(4) Voir toutefois M. LAUDET, J. Physique Rad., 1952, 
13, 549-553. 
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régulier de côté a, et désignons par Ve Vi, 

le potentiel aux nœuds d'indice o, 1, ... du réseau 
considéré (fig. 2). Ces valeurs vérifient l’une ou 
l’autre des deux équations aux différences finies 


81Vo= 21V+(21+1)Vo+21V3+(21— 1)", 
81Vo= (21+1)V;+(21+10)V+(21—1)Vr+(21—i)Ve 


Pour les points de l’axe les deux formules pré- 
cédentes ne sont pas valables. Elles doivent être 
remplacées par les suivantes 


6Vo=V+4V2+ Vs, 
(Vo — V;+2V+ V;. 


La connaissance de V sur les limites du domaine 
étudié et l'application des formules précédentes 
permettent de déterminer la valeur de V en chaque 
nœud du réseau considéré. Pour les principes concer- 
nant l’application de cette méthode nous renvoyons 


PHYSIQUE : ; | 
mination du potentiel dans le cas d’une lentille 
dont les électrodes seraient théoriquement indé- 
finies ne peut pas en toute rigueur être traitée par. 
la méthode de relaxation, qui exige la connaissance 
du potentiel sur les limites du domaine étudié. : 

Cependant on peut pratiquement se ramener au. 
cas des systèmes bornés. Dans l'exemple étudié, 
on a admis que le potentiel décroissait linéairement 
entre les électrodes à une distance suffisante de» 
l'axe et qu’il était nul à grande distance à l’extérieur 
de la lentille, de part et d’autre des électrodes A 
CI NES _ 

On a vérifié a postériori que ces hypothèses étaien 
légitimes en constatant que les résultats satisfaisaient M 
aux conditions précédentes bien avant d'atteindre 
les limites considérées. | 


30 Résultats. — La symétrie de la lentille nous 
a permis de nous limiter au quart du domaine « 


le lecteur à l’article de R. Weller, G. Shortley et éd RG 
B. Fried, J. appl Phys., 1940, 11, 283. ADRESSE RE 4 
Les résultats des calculs sont représentés sur le » 
20 Elude des conditions aux limites. —— La déter- tableau I. ee 
TABLEAU I. 
1000 875 750 625 1500 75 250 125 (9 
[000 874 749 624 500 375 250 125 I 
1000! 937 [874 |811 [748 [686 |623 |561 |499 [437 1395 [312 [250 |188 |125 I 
1000! 936 [872 |809 [747 1684 |622 1561 [490 1437 1395 1313 251 |188 [126 
870 745 | = 627 - [498 375 252 127 
1000| 934 871 807 |746 [683 |622 1560 |498 [433 1395 1313 1251 |190 |126 1 
1000]! 930 [865 |803 1742 |681 |620 |559 1498 1437 1375 [314 1253 |191 |129 
857 738 618 497 376 255 133 
1000| 920 |864 |797 |742 [678 |620 1558 1498 1433 1395 [315 [253 |194 |130 2 
920| 889 |842 |789 [7933 1676 |617 (559 [499 1437 1377 1316 |259 |198 |r41 
882 828| 729!  |615 497 377 25) 147 
902| 865 1836 |782 |733 |d73 617 556 |497 1437 1376 |318 |259 |02 |144 PRE 
863| 851 (820 [756 |726 671 614 556 |496 |437 [339 [318 |260 04 |152 |r05 68 (OP ND0reTOR IIS MIO) DE D ESS 
857 817 725 614 497 378 261 [153 7 k 29 13 6 : 
869] 846 1827 |774 1729 1671 1616 1556 1497 [437 1377 [319 (259 205 [148 [108 165 [146 (24 19 [15 [9 6 5 |3 2 


Nous avons indiqué les valeurs relatives aux deux 
réseaux successivement utilisés. 

On peut améliorer ces résultats sans faire appel 
à un quadrillage plus fin en extrapolant linéaire- 
ment les valeurs obtenues avec ces deux réseaux (?). 


(?) Cette extrapolation concernant des quadrillages grossiers 
ne doit pas être confondue avec celle qui a été donnée par 
Richardson (Math. Gazette, 1925, 12, 415) qui ne s’applique 


Nous donnons sur le tableau II la répartition 
déterminée par cette méthode. | 

La figure 3 représente la variation du potentiel 
sur J’axe de la lentille. 


+ 


qu'aux systèmes plans. Dans le cas des systèmes de révolution 
l'équation AV = o contient la dérivée première et l’ «indice » 
du processus d’extrapolation, au lieu d’être égal à >, devient 
égal à 1. On a alors une extrapolation linéaire. 


Le) 
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TaBLEAU II. 


Comparaison des résultats du calcul numérique et des mesures faites à la cuve rhéographique. 


(Les valeurs indiquées entre parenthèses ont été relevées à la cuve rhéographique. Les autres valeurs ont été obtenues 
par le calcul, après l’extrapolation indiquée dans le texte.) 


(866) (744) (617) (494) [(872) (249) (123) 
10/1000 874 | 749 624 500 370 250 125 


4 (865)|(801)(741)/(676)|(616)1(553)/(494)|(431)871)|(309)|(249)|(186)|(125)|(60. 
0110009037 | 873 | 811 | 748 | 685 | 623 | 561 | 499 | 437 | 375 | 812 | 250 | 188 | 125 | 6: 


685 I I 1 I I 
tk  [(863)|(799)|(739)/(675)1(615)/(553)/(493)(431)1(G371)/(310)/(250)|(187) (126) |(6 
1} 8)10001935 | 871 | 808 | 746 | 684 | 622 | 560 | 499 | 437 | 375 | 313 | 251 | 189 | 126 2 2 2 2 2 
| (860)|(797)1(737)1(674)|(614)1(551)|(492)[(430)|(371)|(G311)/(251)(188)|(127)|(62) 

lun 7110001933 | 868 | 805 | 743 | 682 | Gar | 559 | 498 | 439 | 395 | 314 | 252 | 190 | 128 | GE 4 4 4 3 3 


ME - | (853) |(792)|(734)|(672)|(613)|(550)|(492)|(431) (372)|(811)/(253)|(191)/(131)/(65 
s 6!10001926 | 861 | 800 | 739 | 679 | 619 | 558 | 498 | 437 | 376 | 315 | 254 | 193 | 131 | 6 
4 (843)1(786)1(729)1(669)|(61 1)1(549)|(491)1(431)(373)|(312)|(256)1(195)|(138)|( 
5/1000!914 | 850 | 992 | 934 | 676 | 619 | 559 | 497 | 437 | 397 | 316 | 256 | 197 | 137. 
. |(894)1(873)|(828)|(776),(724)1(666)|(610)|(549)|(491)(432)1( 73)1(31 4)/(258)/(200)|(146) 
4| 907 | 872 | 833 | 783 | 729 673 | 615 | 556 | 497 | 437 | 377 | 318 | 259 | 207 | 145 
(862)|(848)/(814)1(769)/(720)/(663)/(609)/(549)1(491)1(432)(374)1G 15) (260)|(205)|(152) 
3| 862 | 850 | 821 | 776 | 725 | 670 | 613 | 555 | 496 | 437 | 378 | 319 | 261 | 205 | 153 
(846)1(835)(805)|(764)|(716)/(662)1(608)|(549)/(491)1(432)/(335)/(817)/(262)/(207)|(157)\( 
848 | 838 |‘811 | 770 | 722 | 668 | 612 | 554 | 496 | 437 | 378 | 320 | 262 | 208 | 155 


(13) |(12) |(1) 
6 


(x8) |(16) (14) 
TAN OMT 6 o 
(26) |(20) |(16) 
D 1005 2 tree 6 
(32) |(24) |(19) 
2e ATOM DES A0) 6 
(36) |(27) |(20) 
3202200) TOM) 


"R 


(841)[(831)|/(805)1(763)|(715)|(662)|(608)/(549)/(491)1(433)1(375)1(817)/(263)|(208)|(158)|(1 14) (80). (54) |(338) (25) (21) 

1! 845 | 834 | 806 | 768 720 668 | 612 | 554 | 496 | 437 | 398 | 320 | 263 | 209 | 158 | 113 | 57 | 52 | 34 | 23 |16 |rx |7 
Mr 2 3 4 5 6 7 8 O0 CMD ET AN TIOE 19 TT NET 0 MU RAT O EI ME OO EEE 2 RE 
__ Nous aurions pu améliorer considérablement la 2, Étude expérimentale. -— L'étude expéri- 


| précision en utilisant des quadrillages de plus en mentale à été réalisée à l’aide d’une installation 
… plus petits et en extrapolant les valeurs corres-  d’analogie rhéographique dont la description détaillée : 
. pondantes aux réseaux successivement utilisés. ne saurait trouver place dans le cadre de cet article. 
} Nous renvoyons le lecteur à une publication ulté- 
rieure d’un des auteurs. Nous croyons utiles, cepen- 
dant, les quelques renseignements qui suivent. 


Le bassin, du type profond, à parois isolantes, 
mesure 1 x 2 m; profondeur, 0,75 m. L’électrolyte 
utilisé est de l’eau de la ville. Les maquettes sont 
réalisées en laiton. 

Pour la partie électrique, on a fait appel au 
montage classique de zéro, avec emploi de loscillo- 
graphe cathodique comme indicateur d'équilibre, 
et correction des effets de polarisation par pont 
de capacités. Les électrodes sont alimentées en 
courant alternatif 500 Hz, sous une tension de à V. 


La sensibilité du montage électrique permet 

d'apprécier une différence de potentiel égale 
à 1 /5o 000€ de la tension appliquée aux électrodes, et 
la fidélité est meilleure que 1/10 000° de cette 
tension. 
Fig. 3. Mais, le potentiomètre de référence ne permettant 
pas de définir les potentiels à mieux que 1 /1000° 
près de la tension appliquée aux électrodes, c’est 
donc à cette dernière valeur qu'il convient de 
limiter la précisiôn des mesures électriques. 

La pointe exploratrice est un fil de platine de 1 /r0° 


ee er 
dé de 


CN 


en aie hero mr enr Qh 
= made td - = 


Nous avons préféré nous limiter à une précision 
du même ordre que celle obtenue à la cuve rhéo- 
graphique et conserver ainsi à la méthode sa rapi- 
dité. 


DER SE TO NP 2 
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de millimètre de diamètre. Les repérages sont effec- 
tués à l’aide d’une méthode optique; une petite 
lanterne de projection ayant pour axe optique la 
droite verticale contenant la pointe exploratrice, 
forme sur la feuille de papier, portée par une glace 
parallèle au plan d’eau, l’image d’un réticule. 
La fidélité de ce système de repérage et l’usinage 
très soigné des systèmes de rails et chariots, 
conduisent à une précision très supérieure à celle 
que permet le report manuel au crayon de la position 
du réticule. 


Maquette. — Pour résoudre le problème étudié 
dans cet article, nous avons réalisé une maquette 
avec représentation des conditions aux limites. 

Les formes et les dimensions du modèle, ainsi que 
la difficulté de faire appel à un dispositif mécanique 
pour assurer la rigidité de la partie immergée, nous 


ont interdit d'obtenir une erreur relative sur les 
dimensions inférieure à 5/10 ooo€. 

Les diaphragmes ont un diamètre de 8oo mm, 
et une épaisseur de : mm. Le diamètre des orifices 
est de 100 mm. L'ensemble de la maquette est 
représenté sur la figure 4. On remarquera que les 
conditions aux limites ont été réalisées en entourant 
le modèle d’un berceau cylindrique; celui-ci est 
isolant entre les plaques extérieures À et B, et 
conducteur à l’extérieur de cet intervalle. On peut 
fermer le berceau aux deux bouts par des plaques 
métalliques dont la position est réglable le long de 
l’axe. 

La rigidité est assurée par un cadre et des équerres, 
situés immédiatement au-dessus du plan d’eau, et 
par des tiges d’écartement pour la partie immergée. 
Les erreurs sur les cotes atteignent 1 mm sur l’écar- 
tement des plaques et 0,5 mm sur le centrage des 
diaphragmes par rapport à l'axe. 


Conduite du travail. — Les extrémités métalliques 
du berceau, ainsi que les plaques qui le ferment, 
sont électriquement reliées aux diaphragmes exté- 
rieurs de la lentille et à une des bornes du générateur 
d'alimentation; l’autre borne du générateur est 
connectée au diaphragme central, isolé. Les plaques 


Fe M CN 
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fermant le berceau ont été placées à 350 mm des 
diaphragmes extérieurs. 3 

Après mise en place de la maquette et contrôle 
de ses cotes au sein de la cuve, nous avons procédé. 
aux mesures sur un quart seulement de la section \ 
méridienne, délimité par l’axe et la trace du dia- 
phragme central. . : 

Nous avons d’abord exécuté un relevé de surfaces 
équipotentielles de 5 en à pour 100 du potentiel” 
total, ainsi que le relevé des surfaces équipotentielles M 
passant par le point singulier et par le centre du 
diaphragme extérieur. 1 

Après avoir établi, à l’aide des symétries, à 
partir de points expérimentaux, la trace du dia-. 
phragme central et la position de l’axe, nous avons. 
dessiné le réseau utilisé pour le calcul, et relevé 
le potentiel à chaque nœud du réseau (tableau IT). 

L'exécution de ce travail, la comparaison des 
résultats expérimentaux avec ceux du calcul, nous « 
ont conduit à une étude soignée des conditions « 
expérimentales à réaliser pour obtenir des mesures » 
correctes. Nous attirons l’attention sur les points. 
suivants.” È 4 

Les phénomènes de capillarité entraînent des 
erreurs au voisinage des électrodes; nous avons 
évité toute mesure à moins de ro mm des électrodes. « 

Le réglage du niveau de l’eau une fois effectué. 
(à 0,25 mm près environ), il convient d'éviter toute . 
variation de ce niveau; l’usage du trop plein est » 
peu sûr, en raison des phénomènes de tension 
superficielle : l’incertitude atteint 0,5 mm. Nous … 
avons préféré avoir recours au phénomène suivant : 
plaçons la sonde dans une région de forte courbure « 
des surfaces équipotentielles, le centre de l’un des ! 
diaphragmes par exemple, et équilibrons le montage 
électrique. Une variation de niveau obtenue par 
addition où soustraction d’un volume connu d’eau, 
provoque une rupture de l’équilibre du pont; pour - 
rétablir cet équilibre, il faut agir sur le potentio-. 
mètre de référence. Nous avons constaté qu’une" 
variation de la hauteur d’eau de 1 mm corres- 
pondait à une variation de la valeur d’une des” 
branches du potentiomètre de 0 Q. Le montage 
électrique étant sensible à une variation de r 4 
c’est environ à 1/20€ de millimètre près que l’on. 
peut espérer régler le niveau en usant de cet artifice. = 


Les causes d’erreur au cours des mesures 54 
rangent en deux catégories, selon qu’elles sont. 
d’origine électrique ou mécanique. Nous les avons 
évaluées en fractions de la tension V — V,,, — va 
appliquée aux électrodes. Le choix de cette unité - 
ne pose aucun problème quant aux erreurs d’origine » 
électrique; pour celles dont l’origine est mécanique, 
nous avons opéré la conversion en supposant le 
champ uniforme et orienté suivant Oz entre deux . 
diaphragmes. I ne s’agit là que d’une approximation - 
grossière, mais conduisant certainement à une 
évaluation maxima. ‘4 


_ L'erreur due au montage électrique est égale à 
V 


1 000 


El = 


_ Le relevé graphique conduit à 


V 
Eos = -— 
400 


Evaluée de la même manière, l'erreur sur les 
cotes de la maquette sera 


F . 


QE 


—— + 


200 

\ 

“Enfin, en procédant à plusieurs mises en place 
successives de la sonde sur un même nœud, dans 
une région de gradient maximum du - potentiel, 


1 
j 


! nous avons relevé directement une erreur &, — Re 
hs )00 


æ ; , 
. l'erreur absolue sur les mesures sera de l’ordre 


_ Cette étude montre la nécessité d’une analyse 

détaillée des causes d’erreurs pour obtenir une vue 

: exacte de la précision que l’on peut obtenir d’une 
_ cuve rhéographique. 


… Étude de l'influence d’une modification des condi- 
tions aux limites. — La distance / des plaques fer- 
… mant le berceau aux diaphragmes extérieurs était, 
« au cours de l’étude précédente, de 35 cm. Nous 
… Jui avons donné successivement les valeurs 20,10 
et 7 cm, et relevé dans chaque cas le potentiel aux 
“ nœuds (1,17), (1,1), (1,21). Les résultats sont reportés 
dans le tableau III. 


TABLEAU III. 


4 ICE 275, 20. 10. Te 
Hinun (108): 79 So 79 -8 
Vian (00): ..... S41 841 841 S4r 
Pen Q/oe) 1227 o1 20 18 13 


L'erreur sur les cotes de la maquette n’intervient 
… pas sur les variations des potentiels relevés. C’est 
: à 
_ donc à ce près qu'il faut lire les résultats On 


à 4 2 


… constate que la seule variation appréciable est sur 
… Je nœud (1,21) et seulement pour des valeurs de / 
_ inférieures à 10 Cm. 

Enfin la suppression complète du berceau cause 
- dans la carte du potentiel des perturbations très 
- importantes. La figure 5 a représente les courbes 
4 équipotentielles en présence du berceau et la 
ÿ figure 5 b lorsque celui-ci est enlevé, pour la cuve 
_ que nous utilisons et dont les dimensions et la 
nature ont été précisées plus haut. 


Ce résultat montre l'importance de la matéria- 


aa Xe 


_ POTENTIEL D’UNE LENTILLE ÉLECTRONIQUE ÉLECTROSTATIQUE 397. 


lisation des conditions aux limites dans une cuve 
rhéographique. La perturbation apportée par l’ab- 
sence d’une représentation de ces conditions est 
Minima au point singulier du diaphragme central 
(potentiel 84,r et 84,6 selon le cas). 


il 


5 ‘0 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60 65 70 75 80 90 


09 


(o) 100 


a. Avec représentation des conditions aux limites. 


84,5 
| ; 84,6 
= —.- : L RER $ 2 L'ecles ee 
1 ! 
' = 
l : 
! Le 
; 1 87:53 
! 
1 
5 
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5 10 
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b. Sans représentation des conditions aux limites. 


Fig. 5. — Relevés d’équipotentielles. 


3, Comparaison des résultats du calcul et des 


mesures à la cuve rhéographique. — Les résultats 


obtenus à partir des méthodes de calcul et d’analogie 
rhéographique sont concordants, compte tenu de la 
précision respective de ces méthodes. 


Nous aurions pu augmenter la précision du calcul 
de relaxation en usant d’un quadrillage plus fin 
et de l’interpolation, mais ces artifices, qui aug- 
mentent la durée d’exécution, sortaient du cadre 
du présent travail. 

Une remarque analogue pourraît être faite au 
sujet de la cuve; il est possible de réaliser des 
maquettes beaucoup plus soignées que les nôtres, 
mais leur construction eût été fort laborieuse. 
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Conclusion. — Si nous considérons les deux 
méthodes employées sous l’angle de leur utilisation 
pratique usuelle, nous constatons que, pour des 
résultats comparables en précision, le calcul présente 
une réelle supériorité de rapidité et de facilité de 
mise en œuvre. 

Par contre, si l’on désire une carte détaillée du 
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potentiel, la cuve sera le moyen le plus simple de 


l’obtenir. 


Nous avons également pu contrôler, au cours de 
ce travail, la nécessité de représenter, au sein de 


la cuve, les conditions aux limites, pour atteindre 
une précision comparable à. celle du calcul. 


Manuscrit reçu le 19 janvier 1953. - 


= 


LE JOURNAL DE PHYSIQUE ET LE RADIUM. 


TOME 14, MAI 1953, PAGE 328. 


REVUE DES LIVRES 


DéraAy (R.) et PRIGOGINE (J.), Tension superficielle et 
adsorption (1 vol. 16 X 24 em, xx + 295 pages, Dunod, 
Paris, 1992). 


Les auteurs ont consacré cet Ouvrage à l’étude thermo- 
dynamique de la tension superficielle et de l’adsorption (prin- 
cipalement l’adsorption sur les surfaces fluides). 

Les systèmes étudiés sont en équilibre mécanique et 
thermique, mais l’équilibre chimique et l’équilibre d’adsorption 
peuvent ne pas être établis. Les auteurs qualifient cet état 
d’« état partiel d'équilibre ». 

Dans le chapitre I sont traitées les «notions de capillarité ». 
Le chapitre II est consacré à la définition de l’adsorption, 
de l’énergie et l’entropie superficielles; les chapitres III et IV 
à l'introduction des premier et second principes de la 
Thermodynamique. 

L'emploi, dans les formules fondamentales, des variables 
intensives est introduit au chapitre V. 

L'ensemble des formules générales relatives au « modèle- 
surface » sont ainsi données au cours de ces cinq premiers 
chapitres. (Le « modèle-surface » est un modèle simplifié où 
tout le phénomène de l’adsorption se trouve rapporté à une 
surface fictive unique alors que les phases en présence sont 
supposées homogènes jusqu’au contact avec cette surface.) 

L'étude particulière des états d'équilibre est ensuite effectuée 
(chapitres VI à XVI) : variance d’un système capillaire; 
les extréma de tension superficielle; tension superficielle 
des liquides purs et de films insolubles, etc.; tension super- 
ficielle d’une face cristalline. 

Dans les chapitres XI et XII les auteurs ont précisé le 
lien entre la tension superficielle et la structure moléculaire. 

Le dernier chapitre est consacré à la thermodynamique 
des couches minces. 

Une partie importante de cet Ouvrage reflète les propres 
recherches des auteurs et plusieurs résultats y sont publiés 
pour la première fois. Ce livre aidera tous ceux qui s’inté- 
ressent à la thermodynamique des phénomènes capillaires. 


M. BApoz. 


PRANDLT (L.), Guide à travers la Mécanique des fluides 
(1 vol. 24 X 16 cm, xv + 448 pages, Dunod, Paris, 1952, 
480 f). 


Cet Ouvrage est la traduction de la troisième édition 
allemande à l’étude du Professeur Prandilt sur la Mécanique 
des fluides. 

La première partie de lOuvrage est consacrée aux pro- 
priétés générales des fluides : statique, cinématique, dyna- 
mique du fluide parfait sans frottement, mouvement des 
fluides visqueux. Il étudie ensuite les écoulements gazeux, 
à changement de volume important : cas des vitesses d’écou- 
lement élevées, corps se déplaçant à grande vitesse dans 


les gaz, grandes accélérations dans une masse de gaz au 
ou en écoulement. s 

Dans la deuxième partie il traite de questions un peu 
en dehors des limites habituelles de la Dynamique des fluides, 


repos 


spécialement la cavitation, le transport pneumatique, la 


transmission de chaleur. 

Le livre est d’une exposition claire et très « physique » 
l’auteur a évité de surcharger l’exposé de développements 
mathématiques qu’il met en notes ou en compléments. 

De plus pour chaque sujet, l’auteur renvoie à une biblio- 
graphie très fournie et très complète. ; | L 

C’est un livre de grand intérêt pour l'ingénieur en Méca- 
nique des fluides et sa présentation robuste, à reliure solide, 
est d’un maniement agréable. Mme PAUTHIER. 


. ROULLEAU (J.) et TrocHON (R.), Météorologie générale. 


Tome I. Structure verticale de l'atmosphère. L’atmosphère 
el les phénomènes de rayonnement (1 vol. 
1950 pages, 46 figures, Gauthier-Villars, Paris, 1952, 1000 f). 


Depuis le classique traité d’Angot, l'éditeur n'avait pas 
publié de traité de Météorologie générale. Or, le dévelop- 
pement de la navigation aérienne a donné une considérable 


impulsion à la météorologie. Aussi, le besoin d’un Ouvrage | 


au courant de l’apport qui en est résulté se faisait-il sentir. 3 
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Il faut être reconnaissant à MM. Roulleau et Trochon, de 


la Météorologie Nationale, de s’être chargés de la rédaction. 
Dans le premier tome, il est question d’abord de la structure 


verticale de l’atmosphère. Or, la technique des radiosondages 
a, pendant les vingt dernières années, permis 
considérablement nos connaissances. Aussi, qu’il s’agisse de 


pression ou de température, on trouve dans l’Ouvrage des 


données numériques très complètes, exprimées sous une 
forme commode, mettant en évidence les principaux phéno- 
mènes clairement dégagés de l’observation. | 
La seconde partie traite des phénomènes de rayonnement. 
Qu'il s’agisse de rayonnement solaire, terrestre, ou atmo- 


sphérique, les auteurs ont su apporter les résultats d’études 


récentes et nombreuses en ne conservant que leur « substan- 


tifique moelle ». Enfin, un dernier chapitre est consacré à : 


l’étude des relations entre le rayonnement effectif et la tempé- 
rature. Il prépare, en quelque sorte, les tomes suivants. 


Rédigé en langage clair et agréable, dépouillé de tout - 


pédantisme, il expose, sous une forme simple et compréhen- 
sible, des questions parfois complexes. On y sent l’armature, 
qui s’est aflermie et rodée au cours de l’enseignement donné 
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à des générations de météorologistes et sur laquelle sont . 


venus se greffier peu à peu les apports d’une science en évolu- 
tion rapide. 

Une bibliographie abondante, mais choisie, fait que 
l'Ouvrage peut constituer un outil de recherche. Les réfé- 
rences données sont réservées à des Mémoires récents, donnant 


# 4 
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_ une vue d'ensemble d’un sujet ou comportant eux-mêmes 
|, une bibliographie complète. De cette manière, l’Ouvrage 
. n'a pas l’aspect d’une compilation, comme l’on en rencontre 
. malheureusement trop souvent. Tout au contraire se trouve 
faite la nécessaire décantation entre les données fondamentales 
qui demeureront et les tâtonnements inévitables de la 
_ recherche. 
Ce premier tome laisse bien augurer des suivants qui, 
_ il faut l’espérer, seront conçus dans le même esprit. Il inté- 
-ressera particulièrement les nombreux physiciens, même les 
techniciens du vide, pour lesquels l'atmosphère constitue 
l’inévitable milieu ambiant. E. VAssy. 


 HoyzE (F.), La nature de l'Univers (1 vol. 19 X 12 cm, 
132 pages, Presses universitaires, Paris, 1952, 360 f). 


Ce livre est la traduction française par R. H. Busso et 
- Jacques Papy d’une publication anglaise de conférences 
radiodifrusées. 

L'auteur a réussi à mettre à la portée de tous les conceptions 
actuelles des astrophysiciens sur les origines du Soleil et 
des étoiles, leur évolution, l’origine de la Terre et des planètes. 
Enfin il a essayé de situer la place de l’homme dans l’univers 

. en expansion. 
Cet Ouvrage d’une lecture facile amène le lecteur, qui 
h sy laisse conduire, à une méditation non dénuée d'intérêt 
sur l’origine possible des espèces (animales, végétales, 
- minérales) qui existent sur notre globe lorsqu'on associe 
y les résultats expérimentaux de cette Astrophysique à ceux 
… de la Physique et Chimie nucléaire. H. PERPEROT. 


Eu INSTITUT INTERNATIONAL DE CHIMIE SOLVAY (8° Conseil de 
_ Chimie), Le Mécanisme de l'oxydation (1 vol. 25 X 17 em, 
503 pages, R. Stoops, Bruxelles, 1950). 


_. Get Ouvrage publié sous la direction des Secrétaires du 
& Conseil comporte les rapports les plus importants suivants : 


NE 


= M. G. Evans. — Les réactions d’oxydoréduction considérées 

ah comme un procédé de transferts des électrons. 

__ W. A. Waters. — Les interprétations, électroniques de l’oxy- 
dation. 


Se  P. LarriTe et E. FRELING. — L’oxydation et la combustion 
en phase gazeuse. 
M. S. Kxarascx. — Le rôle des peroxydes dans les réactions 


d’addition des oléfines et dans la polymérisation des composés 
- non saturés. 

« P. FLeury et J. Courtois. — L’acide periodique, oxydant 
_ sélectif en Chimie organique; comparaison avec le tétra- 
F. acétate de plomb. 

nn A, G. Ocsron. — Réactions d’oxydation et l’échange énergé- 
… tique chez les animaux. 

 (G. ScHWARZENBACH. — Mesure de l’équilibre des réactions 
à d’oxydoréduction dans les solutions. 

M. Poupaix. — Mécanisme de l’oxydation électrochimique. 


H. PERPEROT. 


a. Courry (C.), Charbons activés (Absorption des gaz et 
« vapeurs) 1 vol. 25 X 16cm, 1x + 534 pages, Gauthier- 
Villars, Paris, 1952, 4 5oo f). 


Ce livre traite du problème des charbons activés dans 
toute sa généralité théorique et pratique. 
Après l’étude des procédés de préparation des charbons 
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activés et celle des propriétés de ces derniers, l’auteur traite 
de l’adsorption du point de vue théorique (Théories de 
Langmuir, Polanyi avec sa modification d’après la Méca- 
nique quantique, Magnus, de la couche comprimée, de Boer 
et Zwicker, de Brunauer, Emmett et Teller), puis ensuite 
de la chaleur et de la cinétique de l’adsorption. 

Les chapitres suivants sont consacrés de préférence aux 
épreuves pratiques. Adsorption statique et dynamique de 
plusieurs gaz ou vapeurs (arrêt des gaz de combat par les 
masques). Désorption. Influence de la porosité et de la 
surface. Adsorptions physique et chimique. 

Enfin en conclusion : qualités à exiger d’un charbon activé 
pour arrêter les gaz et les vapeurs. Bibliographie très complète 
comportant les références de près de 600 Mémoires français 
et étrangers. 

En résumé, travail très complet consacré au charbon 
activé mais dont les disciplines décrites peuvent s'appliquer 
à d’autres exemples. Cet Ouvrage pourra être un élément 
précieux sinon capital à tous ceux que l’adsorption intéresse 
sous ses diverses formes. H. PERPEROT. 


JAYNES (E. T.), Ferroelectricity (1 vol. 15 X 23 cm- 
VIII + 137 pages, Princeton University Press, Princeton, 
1953, 2 dollars). 


Cette monographie est la première d’une série appelée 
Investigations in physics, elle correspond à un travail de 
thèse accompli à l’Université de Princeton. Elle traite des 
sujets suivants : Introduction historique et description des 
faits expérimentaux concernant la ferroélectricité, théories 
faites au sujet de Ba Ti O:, théories thermodynamiques, 
champs électriques dans les cristaux, polarisation électrique 
dans les cristaux. Une bibliographie importante complète 
le volume. J. COMBRISSON. 


GaAmow (G.), Monsieur Tompkins au pays des merveilles. 
Traduit de l’anglais par G. GUÉRON (1 vol. 18 X 23 cm, 
102 pages, Dunod, Paris, 1952, 480 f). 


Cette bonne vulgarisation présentée sur le mode humo- 
ristique a eu un grand succès dans les pays anglo-saxons. 
Elle s'adresse au lecteur curieux sans culture scientifique 
mais ne laissera pas indifférents ingénieurs et physiciens. 


J. COMBRISSON. 


SMITH (C. J.), General properties of matter (1 vol. 
13 X 21 em, vir + 580 pages, Edward Arnold and Co. 
Londres, 1953, 5os). 


Ce livre correspond — en gros — à un traité de Physique 
générale, Optique et Électricité étant exclues. Après une 
introduction mathématique (analyse vectorielle, analyse 
harmonique, équations différentielles), l’auteur traite de la 
dynamique des particules, de la dynamique des corps rigides, 
Les chapitres suivants concernent : Le mouvement pendu- 
laire, la gravitation, l’élasticité, les poutres fléchies et ressorts 
spiraux, la compressibilité des liquides et gaz, la tension 
superficielle, l'écoulement des fluides et des solides, le 
mouvement brownien, l’osmose, la technique du vide. Chaque 
chapitre est terminé par une série de petits exercices. Ce 
volume sera suivi d’autres traitant de l’Optique, de la 
Physique atomique, de l’'Électronique. 


J. COMBRISSON. 
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EXPOSÉS ET MISES AU POINT BIBLIOGRAPHIQUES 


LA DISSOLUTION DANS LES GAZ COMPRIMÉS 


Par M. STÉPHANE ROBIN, 


Laboratoire de Physique-Enseignement (Sorbonne) 
et Laboratoire des Hautes Pressions (Bellevue). 


Sommaire. — Cette revue est principalement relative au cas des solutions diluées de solides et de 
liquides dans les gaz comprimés. Après un exposé rapide des premiers travaux, les méthodes de 
mesure sont décrites et l’on donne une liste des corps dont la solubilité a été étudiée dans différents 
gaz comprimés. Les essais d'interprétation successivement formulés pour rendre compte des mesures 
expérimentales sont ensuite résumés; la formule de Poynting, les équations de Dalton, Gibbs-Dalton, 
Lewis et Randall et l'équation de Van der Waals pour les systèmes binaires ne concordent pas avec 
les résultats expérimentaux aux pressions élevées. La formule de Kritchevsky et Hasanowa permet 
une meilleure représentation dans certains cas, mais ne peut s’appliquer qu’aux corps dissous polaires 
(elle ne tient compte que des forces électrostatiques et néglige totalement l'effet des forces de disper- 
sion et répulsion). Des essais d’interprétation basés sur la thermodynamique statistique semblent 
susceptibles d’avoir une portée plus générale et permettent d'établir une relation entre la dissolution 
dans les gaz et les forces intermoléculaires; en choisissant, par exemple, comme potentiel d'interaction 
celui de Lennard-Jones, on peut déduire directement des mesures de solubilité les valeurs des cons- 
tantes mixtes qui interviennent dans ce potentiel. Dans la dernière partie, sont exposés les résultats 
récents obtenus sur la solubilité mutuelle limitée de deux gaz fortement comprimés; enfin dans la 
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conclusion, on rappelle quelques applications pratiques de la dissolution dans les gaz. 


Introduction. — Le phénomène de dissolution 
des solides et des liquides dans les gaz comprimés 
est encore relativement peu étudié par comparaison 
avec la dissolution des solides dans les liquides (). 
Il est cependant susceptible d’applications pratiques 
importantes et son étude théorique permet d’en 
déduire d'importants renseignements sur les forces 
intermoléculaires entre particules de nature diffé- 
rente. Il est donc probable que l’étude de la disso- 
lution dans les gaz comprimés se développera large- 
ment dans un proche avenir. Pourtant, jusqu'ici, 
personne ne semble avoir rassemblé les travaux 
effectués dans ce domaine et même des ouvrages 
spécialisés sur la dissolution [36] ne font que citer 
l'existence de ce phénomène pour les gaz comprimés. 
Le but de cet exposé est de chercher à combler cette 
lacune. = 

Bien entendu, la dissolution 
exemple dans un gaz, s'accompagne réciproquement 
de la dissolution du gaz dans le liquide et l’on est 
toujours en présence d’un équilibre entre deux phases. 
Lorsque les proportions des deux constituants sont 
du même ordre de grandeur dans chacune d'elles, 
il est difficile de les envisager séparément. Aussi, 
pour ne pas trop nous étendre et nous limiter aux 
travaux effectués sur la phase gazeuse, nous ne 


() Voir, par exemple, Hildebrand et Scott [36], E. Dar- 
mois [20]. 


d’un liquide, par 


considérerons ici que le cas des solutions gazeuses 


« diluées » dans lesquelles la proportion de corps 


dissous est faible et nous n’aborderons pas les équi- 


libres entre corps de points de liquéfaction voisins . 
CH, — C ÉT # 


et de grande miscibilité (équilibre 
ou N;—0,, par exemple) qui ont cependant donné 


lieu à de nombreux travaux (voir, par exemple, à 


ce sujet les travaux de Newitt, Ruhemann et leurs 
collaborateurs [63], [62], p. 307) ou de Sage, Lacey 
et leurs collaborateurs [87]. 


1. Découverte du phénomène et premiers 


travaux. — La première observation du phéno-. 
mène de dissolution des solides ou des liquides dans - 


les gaz comprimés est généralement attribuée à 
Hannay et Hogharth (1879). Cependant, d’après 
Gamburg [26], Mendelejef, dans le cours qu’il pro- 


fessait en 1873 et 1874, aurait déjà envisagé la solu- à 


bilité de l’eau dans l’air en se basant sur les expé- 
riences de Regnault [76] (voir plus loin). 


19 TRAVAUX DE HANNAY ET HoGHARTH [35]. — 
À cette époque, la notion de « point critique » n’était 
pas solidement établie. Hannay et Hogharth pen- 
sèérent jeter plus de lumière sur ce phénomène en 
étudiant les propriétés de solvant d’un liquide pour 
un solide non volatil lors du passage de la solution 
de l’état liquide à l’état gazeux. Ils écrivent notam- 
ment : « Les propriétés de dissoudre les solides étant 
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_ supposées particulières aux liquides, il nous semblait 
qu’en franchissant le point critique, il devrait y 
avoir précipitation de solide ou, si d’autre part aucune 
_ Séparation ne se produisait, on aurait là une preuve 

supplémentaire de la parfaite continuité des états 
gazeux et liquide ». Au cours de leur première expé- 
rience, ils chauffèrent en tube scellé une solution 
de IK dans l'alcool éthylique; aucune séparation ne 
_ se produisit « même à 3500 C, plus de 100° au-dessus 
du point critique de l'alcool ». Avec un appareillage 
un peu plus compliqué, Hannay et Hogharth purent 
observer la dissolution directe d’un cristal de IK 
dans la vapeur d’alcool, son dépôt par détente et 
sa redissolution par compression. Ils observèrent 


_ d’une manière analogue, au-dessus du point critique, 


les dissolutions de BrK, CoCl,, CaCl,, FeCl, dans 
Palcool, de FeCl, dans l’éther, de S, Se, As 
dans S,C, etc. Ces solutions gazeuses présentaient 
. parfois de belles colorations; dans certains cas, on 
notait des interactions solvant soluté. Hannay et 
Hogharth vérifièrent aussi par absorption spectro- 
graphique la continuité présentée par les solutions 
liquides et gazeuses. D’abord avec une solution alcoo- 
lique « des produits de décomposition de Ia chloro- 
phyle par les acides » (choisis à cause de la beauté 
de leurs spectres), ils constatèrent que le spectre 
d'absorption ne présente aucun changement lors du 
passage de la solution par le point critique. Des 
essais effectués pour réaliser la même expérience 
._ avec une solution de Na dans NH, demeurèrent 
_ infructueux, par suite d’une réaction solvant soluté 
avant que le point critique ne soit atteint. Ils 
essayèrent dans le même but de dissoudre Na dans H, 
à 300 atm, mais ne parvinrent pas à obtenir les raies 
de Na dans le spectre d’absorption; néanmoins, la 
formation d’amalgame à la surface du mercure utilisé 
comme agent compresseur leur fit penser que Na 
est soluble dans H, comprimé (?). 

Poursuivant ces travaux, Hannay [34] remarqua 
que de nombreux corps tels que la silice, l’alumine 
et l’oxyde de zine qui sont insolubles dans l’eau à 
la température ordinaire, se dissolvent d’une manière 
considérable dans la vapeur d’eau très fortement 
comprimée. Il pensa alors trouver un solvant gazeux 
pour le carbone et faire cristalliser celui-ci à létat 
de diamant à partir de cette solution. Il ne trouva 
pas ce solvant, mais parvint cependant à faire cris- 
talliser du carbone; ïl partait pour cela de carbures 


.. d'hydrogène fortement comprimés à haute tempé- 


rature (par chauffage en tubes métalliques scellés) 
en présence d’un, composé azoté et de métaux alcalins. 
Le métal absorbait lhydrogène et il y avait, d’après 
Hannay, cristallisation du carbone libéré, à l’état 
de diamant. 


29 AUTRES TRAVAUX AU COURS DESQUELS FUT 
OBSERVÉ LE PHÉNOMÈNE. — Peu de temps apres 


| le premier travail de Hannay et Hogharth, Caïil- 


letet [12] remarqua qu’en comprimant à tempé- 
rature constante (inférieure à 21° C) un mélange d’air 


(2 Nous avons repris cette expérience [80f en compri- 
mant H, à 120° C et jusqu'à 1000 atm sans apercevoir les 
raies de résonance de Na pour une épaisseur de H, comprimé 
de 4,5 cm. 
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et de CO,, ce dernier se liquéfie facilement; si l’on 
continue à augmenter la pression, le ménisque de 
Séparation disparaît vers 150 à 200 atm et l’on n’a 
plus alors qu’une masse gazeuse. Il en conclut que 
le gaz et le liquide se sont dissous l’un dans l’autre. 
Dans une autre série d’expériences, Cailletet et 
Collardeau [13], guidés par une idée analogue à celle 
de Hannay et Hogharth étudièrent le comporte- 
ment d’une solution d’I, dans CO,, lorsqu'on la 
chauffe au delà du point critique, mais ils donnèrent 
une interprétation erronée du phénomène qui fut 
ensuite corrigée par Villard [97]. Ce dernier fit éga- 
lement d’autres observations intéressantes sur la 
dissolution dans les gaz [98]. Il observa notamment 
ceci : O, comprimé à la température ordinaire en 
présence de Br, liquide (ou de I,), peut en dissoudre: 
des quantités notables; l'hydrogène, par contre, ne 
possède qu’un faible pouvoir dissolvant. Le méthane 
est un très bon solvant qui peut dissoudre des quan- 
tités importantes de liquides tels que le chlorure 
d’éthyle, S,C, l’alcoo!l ou des solides tels que le camphre, 
la paraffine, l’iode; de même, l’éthylène dissout l’iode, 
la paraffine, le camphre, etc. 

D'autre cas de dissolution dans les vapeurs ont 
été observés notamment par Pictet [70], Smits [91], 
Bertrand et Lecarme [6], à l’occasion d’études aux 
environs du point critique; par Benedict [5] et 
Tamaldge [93] qui déterminent par distillation 
les quantités de solide contenues dans la vapeur 
de diverses solutions. Schiller [89], Braun [10], 
Wood [103] ont fait également des observations qui 
se rattachent à la dissolution dans les gaz; Franklin 
et Kraus [25] ont observé que des solutions électro- 
lytiques dans NH, liquides restent conductrices 
au delà du point critique du solvant, etc. (pour plus 
de détails, voir [91). : 


2. Travaux quantitatifs. — En 1910, Tyrer [94] 
fait quelques mesures de solubilité de IK dans les 
alcools éthylique et méthylique au-dessous et au- 
dessus du point critique; il procède par chauffage 
en tubes scellés de solutions de concentrations connues 
et note les températures de dissolution totale du 
solide. Cependant, jusqu’en :g912, le phénomène 
de dissolution dans les gaz fait surtout l’objet 
d'observations qualitatives. Les mesures quanti- 
tatives sur la composition de Ia phase gazeuse 
d’un équilibre liquide-gaz commencent avec les 
travaux de Sander [88] qui, à l’oécasion d’études 
sur la solubilité de CO, dans l’eau et quelques autres 
solvants, étudie la composition de la phase gazeuse 
du système CO,-éther éthylique à 35,6 et roo° C 
jusqu’à 100 atm. Pour cela, à une quantité déter- 
minée de CO,, il ajoute dans le tube de compression 
(tube de Caïlletet en verre), une quantité déter- 
minée d’éther et lit à température constante, la 
pression de disparition de la dernière goutte de 
liquide; ces mesures sont peu précises, car elles 
exigent l’introduction dans le tube de très petites 
quantités d’éther (de l’ordre de 2 à 4{ mg). Il ne 
semble pas avoir été publié beaucoup d’autres mesures 
quantitatives avant celles de Pollitzer et Strebel (1924) 
[70 bis] qui furent rapidement suivies de nombreuses 
autres dont nous allons maintenant essayer de donner 
un aperçu global. 
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19 MÉTHODES DE MESURES. — &. Perte de poids 
du solide à dissoudre. — Le solide est placé dans un 
creuset ou sous forme d’un bloc dans la bombe de 
mesure. On introduit dans celle-ci le gaz solvant et 
l’on maintient constantes la température et la pres- 
sion suffisamment longtemps pour que l’équilibre 
s’établisse. Après détente, on mesure la perte de 
poids du solide. Cette méthode a été peu utilisée 
(système SiO,—H,0 [42], [9]. Elle peut diffcile- 
ment donner des résultats précis : outre les diffi- 
cultés de pesées dans le cas de solides peu solubles, 
il faut éviter les dépôts de solide dissous sur l’échan- 
tillon à peser, lors de la détente et l’on se heurte à 
des difficultés lorsque la fraction molaire d’un des 
constituants de la solution passe par un maximum. 

Kennedy [42] a utilisé cette méthode avec des 
quartz piézoélectriques dont il étudiait la dissolu- 
tion dans la vapeur d’eau; il déduisait leur varia- 
tion de masse de leur diminution d’épaisseur, celle-ci 
étant calculée avec précision à partir de la varia- 
tion de la fréquence d’oscillation. 


b. Méthode du point de rosée. — On introduit dans 
la bombe de mesure une quantité connue de chacun 
des deux composants. La bombe étant maintenue 
à température constante et le mélange étant initiale- 
ment à l’état gazeux, on augmente la pression jusqu’à 
l’apparition de la première goutte de liquide; en 
effectuant cette mesure pour diverses températures 
et compositions gazeuses, on obtient la variation de 
la composition avec la pression et la température. 
Cette méthode a été utilisée en particulier par 
Sander [88] (voir plus haut) et par Sage, Lacey et 
leurs collaborateurs [85], [87]; ces derniers déter- 
minent électriquement l'apparition de la première 
goutte de liquide : l’appareil de mesure en acier 
communique avec une petite chambre en cuivre 
maintenue à une température légèrement inférieure 
à celle de l’appareil (pour assurer la condensation 
à cet endroit); à l’intérieur de cette chambre et 
très près de sa paroi est placée la soudure d’un thermo- 
couple qui se trouve à une température très légère- 
ment supérieure à celle de la paroi de cuivre; au 
moment de la formation d’une goutte de liquide, 
celle-ci relie la soudure à la paroi et il y a abaisse- 
ment de la température de la soudure du thermo- 
couple; avec un montage électrique simple, cela se 
traduit par une brusque déflexion du miroir d’un 
galvanomètre. Cette méthode évite les difficultés de 
réalisation de l'équilibre (liquide-gaz) et l'analyse 
de la phase gazeuse, mais elle manque de précision 
et est inapplicable pour les très faibles concentrations. 


c. Méthode dynamique. — Cette méthode est l’une 
des plus employées; elle consiste à faire circuler le 
gaz comprimé solvant (initialement pur) dans des 
tubes placés dans un thermostat. Ces tubes ren- 
ferment le solide ou le liquide utilisé coîinme corps 
dissous; le gaz comprimé s’y sature par contact 
avec le solide ou par barbotage dans le liquide; 
ce gaz saturé est conduit par des tubes maintenus à 
une température supérieure à celle du thermostat 
(pour éviter la condensation du corps dissous), 
jusqu’à un robinet de détente. Ramené à la pression 
atmosphérique, il est analysé, par exemple par pas- 
sage dans des pièges à condensation; ceux-ci retiennent 
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le corps dissous dont la quantité est connue par 


l'augmentation de poids des pièges et le volume du … 


gaz est mesuré au gazomètre. 


Comme exemple, nous représentons figure 1 lPappa- | 
reillage utilisé par Pollitzer et Strebel [70 bis]; le M 


gaz comprimé sort de la réserve F, passe dans le 


présaturateur V, dans le saturateur S (placé dans le . 


thermostat T}), le robinet de détente V,, les tubes R; 


et R, qui retiennent le corps dissous et le gazomètre B 


qui mesure le volume du gaz solvant. Le courant 


gazeux est maintenu suffisamment lent pour qu’il. 


y ait toujours équilibre de pression dans le satu- 


rateur; on peut se rendre compte que la saturation 


du gaz est totale en vérifiant que, à température et 


pression constantes, la composition de la solution. 
gazeuse reste la même pour des débits différents et KL 


Figure 


en faisant varier la température du présaturateur V 


qui peut être supérieure ou inférieure à celle du ther- 


mostat. ù 


Cette méthode a été utilisée par de nombreux 
chercheurs [3], [11], [39], [44], [46], [47], [50], 1511: 


[58], [59], [617, [70 bis], [90T, [99], [100], [101], [1027, 
avec différents modèles de saturateurs et quelques 


modifications dans le procédé d’analyse du gaz; « 
par exemple, le corps dissous peut être retenu par - 
un absorbant chimique [3], [50], [70 bis], [100] ou - 


bien la quantité de corps dissous retenue dans les … 


tubes à condensation peut être déterminée par disso- 
lution dans un solvant et analyse de celui-ci [11]. ” 


Une variante de cette méthode, utilisée par exemple 


par Euken et Bressler [23], consiste à partir d’un: 


mélange gazeux comprimé dont la fraction molaire 


de « corps dissous » est nettement supérieure à celle - 


que l’on doit observer à la température considérée. - 


Ce mélange passe dans un « séparateur » placé dans - 
le thermostat (et qui remplace le « saturateur » du - 


procédé précédemment décrit). Ce séparateur retient 
l'excédent de corps dissous. Notons également que, 
dans les expériences d’Euken et Bressler sur le sys- 
tème CS,-gaz comprimés, les fractions 


étaient déterminées à l’aide d’un interféromètre 


préalablement. étalonné avec des mélanges gazeux: 
La méthode dynamique. 


de composition connue. 


molaires 


permet des mesures précises et l’évaluation de quan- 


tités de matières dissoutes très faibles; il suffit, en 


effet, pour cela de faire passer suffisamment longtemps ; 


la solution gazeuse dans les pièges à condensation 
pour que la quantité de corps dissous retenue soit 


mesurable avec précision. Cependant, par son prin- 


cipe même, elle ne fournit pas un équilibre parfait 
entre les deux phases. 


2 
2 


Ha à 


 d. Méthode statique. — Elle consiste à maïntenir 
_en présence (dans des conditions de température et 
_de pression déterminées) les phases liquide (ou solide) 
_et gazeuse, suffisamment longtemps pour que l’équi- 
libre s’établisse [21], [24], [54], [66]; celui-ci peut 
_ d’ailleurs être facilité par agitation mécanique, soit 
à l’aide d’un agitateur placé dans la bombe [8], [86], 
soit par agitation de la bombe elle-même [22], soit 
. encore par circulation de la phase gazeuse qui est 
_ amenée à barboter constamment dans la phase liquide 
. par l'intermédiaire d’une pompe [2], [56], [57]. Un 
_ système de robinets permet de prélever des échan- 
. tillons de la phase gazeuse (*) pour analyse. On se 
. rend compte que la saturation est complète lorsque 
la composition des échantillons ne varie plus avec le 
| temps. Cette méthode permet d’avoir un équilibre 
. parfait entre les deux phases, mais le prélèvement 
. d'un échantillon risque de rompre cet équilibre; 
__ d'autre. part, elle ne convient pas pour les solutions 
très diluées, car il faudrait retirer une grande quantité 
. de solution pour avoir une quantité de soluté mesu- 
. rable avec précision. 


h ee. Méthode d’absorption spectrographique. — Elle 
exige l’utilisation d’un « corps dissous » possédant 
| des bandes d’absorption dans une région spectrale 
F où le gaz solvant est transparent. Elle est basée sur 
F _ la loi de Beer qui suppose la densité optique de la 
_ solution proportionnelle à la quantité de corps dissous; 
._ … mais comme cette loi n’est valable que pour de faibles 
FE concentrations, la méthode n’est utilisable que dans 
7 ce cas. À température constante et pour une épais- 
- seur de solution donnée, la variation de la densité 
h n optique de la solution en fonction de la pression ne 
donne pas directement la courbe de dissolution; 
. il faut tenir compte de la variation du coefficient 
d'absorption du corps dissous avec la pression; 


…_.. cette correction est obtenue par l’étude de solutions . 


» non saturées renfermant une quantité constante de 
— corps dissous. D'abord utilisée à basse pression 
mu (16 atm) par Ribaud [77] pour les systèmes Br,-gaz 
m… comprimés (air, H,, CO,), cette méthode fut ensuite 

- utilisée par Robin et Vodar [78], [79], [81] à des 
:4 pressions dépassant 1000 atm avec le système phé- 
nanthrène-gaz comprimés (N;, A, H,). Cette méthode 
—. permet d'obtenir un équilibre parfait entre les deux 
| . phases et la mesure ne trouble pas cet équilibre. 
…_ mais elle ne s'applique qu'aux solutions très diluées. 


f. Méthode des traceurs radioactifs (). — En utili- 
. sant comme corps dissous un solide ou un liquide 
renfermant de petites quantités d’un isotope radio- 
actif, les concentrations de ce corps pourraient être 
mesurées facilement à l’aide de compteurs de parti- 
cules par des méthodes maintenant classiques. Cette 
méthode semble devoir être une des meilleures; elle 
permet, en effet, d’avoir un équilibre parfait que la 


la teneur du corps dissous en isotope radioactif, 


| (#) On peut de la même manière prélever un échantillon 
| de la phase condensée dans le cas où celle-ci est liquide. 
| () Nous n'avons pas connaissance de publications de 
travaux effectués par cette méthode, mais elle est déjà utilisée, 
| notamment en Angleterre dans le laboratoire du Professeur 
Evans (Communication personnelle &e M. Ewald). 


Le. 


mesure ne trouble pas. D’autre part, en modifiant - 
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elle doit pouvoir s'appliquer à des concentrations 
très différentes. 


g. Méthode de mesure des volumes molaires partiels. 
—— Les méthodes que nous venons de décrire per- 
mettent de déterminer la composition en masses ou 
la fraction molaire des solutions gazeuses; mais, 
dans les interprétations théoriques interviennent 
aussi les volumes molaires partiels des constituants 
de la solution. Ces volumes molaires partiels définis 


EE )V 
PAM _ (V, volume total de la solution gazeuse ; 
l 


M; nombre de molécules de l’espèce :) sont diffici- 
lement accessibles à l'expérience. Cependant, Gam- 
burg [26] a décrit récemment un appareil qui permet 
de les mesurer directement. Il est représenté schéma- 
tiquement figure 2. Les deux bombes A et b placées 
dans un thermostat 3 sont réunies par un capillaire 
plein de mercure et renferment toutes les deux un 


gaz comprimé à la même pression P. On introduit 


à l’aide du cylindre G une quantité connue de liquide; 


SS 


SKK 


= 
4 


R 


TP 


152: 


au cours de la dissolution, la pression varie dans 
la bombe b et le mercure se déplace dans le capil- 
laire. En faisant varier d’une quantité connue le 
volume du volumemètre B, on peut ramener le 
mercure à Sa position initiale. Ces variations de 
volume s’effectuant par déplacement de pistons dans 
des cylindres calibrés, sont faciles à mesurer. Connais- 
sant le volume de liquide introduit et la variation 
de volume correspondante de la solution, on en 
déduit le volume molaire partiel du liquide dans la 
solution. L'appareil peut fonctionner à des pressions 
atteignant 5 000 atm. Cependant, à notre connais- 
sance, il n’a été utilisé jusqu'ici qu’à basse pres- 
sion (50 atm) pour le système C;,H4-CO, au voisinage 
du point critique [27] où il a permis d'observer des 
volumes molaires partiels négatifs pour le corps 
dissous. 


3. Systèmes étudiés. — Nous allons classer les 
principaux systèmes étudiés d’après la nature des 
corps dissous. 


19 H,0. — Sa dissolution fut étudiée par Pollitzer 
et Strebel [70 bis] dans l’air, H,, CO, jusqu’à 200 atm 
à 50 et Jo C; par Mac Hafñe [56] dans l'air 
jusqu’à 100 atm, à 25° C; par Bartlett [3] dans N:, H: 
et un mélange de ces deux gaz jusqu’à 1000 atm, de 25 


"à 


D! 


à 5o° C; par Saddington et Krase [84] dans N, 
jusqu'à 300 atm,-de 50 à 2%02C;  pareWiehew“et 
Gaddy [101], [102] dans CO, jusqu'à 700 atm, de 25 
à 95°C; par Reamer, Old, Sage et Lacey dans l’éthane 
[65], le méthane [75] et le n-butane [73], [74] jus- 
qu'à 10 000 p.s.i. (5), de 100 à 460 F; par Diepen et 
Scheffer [22] dans l’éthylène jusqu’à 100 atm, à 19 
et 259 C (au voisinage du point critique et avec 
formation d’un hydrate); par Webster [99] dans 
l'air jusqu’à 200 atm, de — 35 à + 159 C. Des mesures 
ont été également faites sur la dissolution de H,0 
dans divers gaz naturels (voir Hammerschmidt [33]). 


20 C;H,. — Sa dissolution dans N, fut étudiée 
d’abord par Lewis et Lucke [51] jusqu'à 100 atm 
de 100 à 00° C, puis par Miller et Dodge [59] 
jusqu'à 300 atm, de 75 à 1259 C, Kritchevsky et 
Kalvarskaya [46] jusqu’à 600 atm de 16 à 50° C 
et Kritchesky et Gamburg [44] de 50 à 1100 atm, 
dÉMTOM AE ONCE TIM LUE ANSE Rer 
dans N, + 3H, jusqu'à 600 atm de 16 à 50° C par 
Kritchevsky et Kalvarskaya [46], puis dans H, par 
Ipatev, Teodorovitch, Brestkine et Artemovitch [39] 
jusqu’à 3 000 atm de 25 à 1502 C; dans CO, par Shen 
Wu et Dodge [90] jusqu’à 1300 p.s.i. et de 30 à 60°C. 


39 NH. — La grande importance industrielle de 
la dissolution de NH, dans un mélange de N, et H, 
comprimé au-dessus de NH, liquide a donné lieu 
aux travaux de Larson et Black [50] jusqu’à 1000 atm, 
de — 22,5 à + 18,79 C et de Michels, Skelton et 
Dumoulin [58] jusqu’à 8oo atm de o à 1202 C. 
Bolshakov et Lebedeva [8] ont étudié la solubilité 
de NH, dans un mélange de CH, et N, jusqu’à 560 atm, 
de — 20 à + 50° C; ils prétendent en déduire la 
solubilité de NH, dans CH, pur à l’aide de l’équation 
. de Kritchevsky et Hasanowa [45] (voir plus loin). 
Récemment, Ziclis [108] a étudié la solubilité de NH, 
dans N; jusqu’à 4 000 atm à 75 et 80° C. 


HONTE Dissolution dans CO, étudiée par Braune 
et Strassmann [11] jusqu’à 50 atm, de 30 à ro09 C. 


59 MÉTHANOL. — Dissolution étudiée par Krit- 
chevsky et Korolewa [47] dans H, jusqu’à 300 atm, N, 
et CH, jusqu’à 700 atm, CO, jusqu’à 90 atm, de o 
ABOU. 


GO CS;. Dissolution étudiée par Euken et 
Bressler [23] dans H,, N,, CO, jusqu’à 80 atm à o° C, 


79 CCL,. — Dissolution dans N,, H, et N, + 3H, 
étudiée jusqu’à 600 atm, de 16 à 50° C par Krit- 
chevsky et Kalvarskaya [46]. 


8° PHÉNANTHRÈNE, — Dissolution étudiée par 


Robin et Vodar [78], [79], [81] dans N,, À et H, 
jusqu’à 1200 atm, de o à 900 C. 


9° AUTRES CORPS DISSOUS. — Nous avons déjà 
cité le travail de Ribaud [77] sur la dissolution de Br, 
dans l’air, H;, CO, jusqu’à 16 atm; citons encore ceux 
de Pollitzer et Strebel [70 bis] sur la dissolution 
de CO, dans H, et N, comprimés jusqu’à 160 atm 
à — 50 et o° C et de Webster [100] sur la dissolution 
de CO, solide dans l’air jusqu’à 200 atm, de — 196 


(ler p' si 


1 livre par pouce carré = 0,073 kg./cm? 
— 0,0680 atm. 
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à — 1100 C; de Diepen et Schefter [21] sur la disso- 


lution du naphtalène dans C,.H, jusqu'à 112 atm, 


de 12 à 35° C: de Aroyan et Katz [2] sur le sys 


tème H,-n-butane (8 000 p.s.i., 75 à 200° F) (on trou- 
vera dans cet article les références relatives aux 
équilibres H,-carbures d’hydrogène). 


10° DISSOLUTION DANS LES VAPEURS D'EAU ET DE 
SOLVANTS ORGANIQUES. De nombreux auteurs 
ont observé la solubilité de divers corps dans les 
vapeurs au-dessus du point critique (voir plus haut). 
Des mesures ont été faites dans plusieurs cas et, 
en particulier, sur la dissolution de la silice dans la 


vapeur d’eau, qui présente une grande importance 
géologique et industrielle [9], [38], [60], [92]. Booth 


et Bidwell [9], à l’occasion d’une revue des mesures 
de solubilité dans la région critique rapportent les 
travaux effectués jusqu’en 1948 sur la solubilité 
dans la vapeur d’eau ou de divers solvants organiques 
(par exemple de silice ou d’halogénures alcalins 
dans la vapeur d’eau, d’halogénures alcalins dans la 
vapeur d’alcool, etc.) et en fournissent une biblio- 
graphie détaillée que nous ne croyons pas devoir 
reproduire ici; ils rapportent également d’intéres- 
santes observations sur la conductibilité des solutions 


au-dessus du point critique. Parmi les travaux plus 4 


récents, citons ceux de Gillingham [31] sur la solu- 
bilité de la silice, du carbonate de potassium et 
quelques autres substances dans la vapeur d’eau 
de 350 à 4502 Cet de 170 à 350 atm; de Kennedy [42] 
sur la solubilité du quartz dans la vapeur d’eau, 
jusqu’à 6100 Cet 1950 bars; de Ülander et Liander [66] 
qui ont mesuré la solubilité de CINa dans la vapeur 
d’eau entre 353 et 4759 C, de 150 à 4oo atm et de 
Morey, Hesselgesser et Washington [61] qui ont 
mesuré la solubilité de SiO, et de quelques autres 
substances dans la vapeur d’eau entre 450 et 5000 C 
jusqu’à 15 000 p. s.i.. 


119 (SO;,Na» 10 H,0) et (C1,Ba, 8NE). — "Ces 
corps n’ont pas été utilisés comme corps dissous dans 
les solutions gazeuses, mais l’étude de leur dissocia- 
tion sous l'influence de la pression de différents gaz 
a donné lieu à plusieurs travaux qui peuvent être 
étroitement rapprochés de la dissolution dans les 
gaz. En effet, par suite de la réversibilité des équi- 
lIDTeSE 


SO; Na, 10 H: O 
Ch Ba, 8 NH; 


— 
= 


SO, Na + 10 H: © 
ClBa +8NHi, 


on à pu considérer SO,Na, et C1,Ba comme des parois 
semi-perméables transparentes à H,0 ou NH, La 
dissociation de (SO,Na,, 10 H,0) a été étudiée par 
Mac Haffie (6) [57] avec l’air comprimé jusqu’à 100 atm 
à 25° C. Celle de (CLBa, 8NH;) a été étudiée sous 
pression de N, jusqu’à 60 atm à 45° C par Lurie et 
Güllespie [54], puis sous pression de H, jusqu’à 150 atm, 
à 320 C par Field [24] et, sous pression de A, He 
et N, jusqu’à 58 atm à 320 C par Perkins [69]. 
Notons également que Field [24] a mesuré les 


variations de pression de NH, en équilibre avec une. 


(®) Les mesures de Mac Haffie [56], [57] conduisent à des 
résultats bizarres : il trouve deux compositions possibles de 
la phase gazeuse pour les mêmes température et pression. 


_ résultats 


_ phase solide composée de C1,Ba et (CLBa, 8NH:;) 
lorsqu'on exerce sur celle-ci une pression méca- 
nique (?) atteignant 100 atm. Dans ce cas, le solide 
était comprimé contre une toile métallique fine par 
l'intermédiaire d’une membrane en caoutchouc recou- 
verte de mercure et d’huile. 


12° QUELQUES TRAVAUX EFFECTUÉS A BASSE PRES- 
SION ET QUI SONT À RAPPROCHER DE LA DISSOLUTION 
DANS LES GAZ. — Quelques auteurs ont mesuré la 
tension de vapeur d’un liquide placé initialement 
dans le vide et dans un gaz sous faible pression 
. (de l’ordre de r atm). Ils trouvent généralement que 
. la tension de vapeur est abaissée par la présence de 
gaz; cet abaissement est trop important pour être 
attribué à la dissolution du gaz dans le iiquide et 
devrait alors être masqué par l'effet Poynting (voir 
- plus loin), comme l’ont montré Partington et Huting- 
. ford [68]. Certains auteurs ont effectué des mesures 


_ directes de pression (au manomètre) (Régnault [76], 


Campbell [14], par exemple); dans ce cas, il est 
peut-être possible de voir dans le phénomène une 
_ première manifestation de la non-additivité des 
pressions et de la dissolution dans les gaz (comme 
l'aurait suggéré Mendelejef; voir [26]). Par contre, 
les mesures effectuées sur la quantité de liquide 
(ou de solide) vaporisé et d’après lesquelles cette 
. quantité est plus grande dans un espace initialement 
_ vide que dans le même espace initialement plein de 


gaz (voir, par exemple, [104]), semblent difficilement 


explicables et doivent probablement être considérés 
comme non décisives ([67], p. 369), bien que certains 
auteurs comme Regnault [76] aient obtenu des 
comparables avec les deux méthodes. 
Notons aussi que des mesures de solubilité de vapeurs 
non saturantes dans les gaz (abaissement de pression 
par mélange) ont aussi été faites par plusieurs auteurs 
(voir, par exemple, Mac Farlane et Wright [55]). 


È A. Résultats et interprétations théoriques. — 
_ Il n’est pas question d’énumérer ici tous les résultats 
numériques obtenus; nous ne donnerons que quelques 
indications générales sur ces résultats et les prin- 
cipaux essais d’interprétations successivement for- 
mulés par différents auteurs. 
19 FORMULE DE POYNTING; LOIS DE DALTON ET 
DE G1B8BS-DALTON. — On sait que l'influence de la 
pression sur un solide (ou un liquide) se traduit 
par une augmentation de sa tension de vapeur; 
cet effet qui semble avoir été calculé pour la pre- 
mière fois par Poynting [71] peut être représenté 
par l'égalité générale 


1 P 
ï V dp = v1 dP 
Po Po 
qui se ramène à la forme classique simple : 
Qu Po) 
Loge £- RER. (1) 


(?) IL élimine ainsi les interactions avec le gaz compres- 
seur et peut envisager l'effet Poynting seul (voir plus loin). 
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pour un solide incompressible et en admettant que 
la vapeur obéit à l'équation d’état des gaz parfaits 
[P, pression de vapeur du solide (ou du liquide) 
comprimé à la pression P; p,, pression de vapeur du 
solide non comprimé; v,, volume molaire du solide)]; 
des calculs de cet effet ont été proposés en admettant 
pour la vapeur une équation d’état plus compliquée 
que celle des gaz parfaits (Van der Waals ou autre; 
voir, par exemple, [70 bis]) ou en tenant compte de 
la compressibilité du solide. 

Dès les premières mesures quantitatives [70 bis], 
on s’aperçut que la quantité de vapeur contenue 
dans la phase gazeuse est supérieure à celle prévue 
par l'effet Poynting qui est indépendant de la nature 
du gaz compresseur; c’est cet excédent qui dépend 
de la nature du gaz comprimé que l’on peut attribuer 
au pouvoir dissolvant de ce gaz comprimé. Cepen- 
dant, la formule de Poynting donne une pression 
de vapeur et les mesures de solubilité effectuées 
par les méthodes précédemment décrites donnent 
des masses de corps dissous par unité de volume du 
gaz comprimé ou des fractions molaires; pour effectuer 
la comparaison, on est obligé d'admettre une équa- 
tion d'état pour la vapeur (celle des gaz parfaits, 
par exemple [70 bis]. Une autre méthode de compa- 
raison consiste à utiliser la loi de Dalton sous la 
forme 

Pr —= Pa, (2) 


(p:, pression partielle de la vapeur; P, pression 
totale; x,, fraction molaire de la vapeur dans la phase 


_ gazeuse); le désaccord avec l’expérience est encore très 


important, même à basse pression [28], [54], [100]; 
cela est assez normal, car la relation (2) n’est compa- 
tible qu'avec l’équation d'état : PV — const. à tempé- 
rature constante (voir Lurie et Gillespie [29], [541]). 
Une modification de la loi de Dalton connue sous le 
nom de loi de Gibbs-Dalton admet que la pression 
totale de la phase gazeuse est égale à la somme des 
« pressions d’équilibre » (5) des composants de la 
phase gazeuse; cela permet d'utiliser des équations 
d'état différentes pour chacun des composants. Des 
essais de comparaison avec les résultats expéri- 
mentaux effectués par Lurie et Gillespie [54] et 
par Gillespie [29] avec diverses équations d'état 
(Keyes, Beattie et Bridgeman, etc.) pour divers 
systèmes [50], [54] ne sont pas satisfaisants (°). 


20 ÉQUATION DE VAN DER WAALS POUR LES 
SYSTÈMES BINAIRES. — Euken et Bressler [23] inter- 
prètent quantitativement l’écart entre les résultats 
expérimentaux et l'effet Poynting (compte tenu de 
l’abaissement de tension de vapeur du liquide par 
dissolution de gaz) à l’aide d’une équation d'état 
de Van der Waals pour les systèmes binaires : 


(» PE ) (u— vi be) nl (3) 
Vi Vo V9 


(5) La « pression d’équilibre » d’un composant dans le 
mélange est la pression de ce composant pur dans une enceinte 
en communication avec le mélange par une paroi perméable 
seulement à ce composant. k 

(°) Pour une discussion détaillée de l’application des lois 
de Dalton et de Gibbs-Dalton et de la règle de Lewis et 
Randall aux mélanges gazeux, on pourra consulter le récent 
article de Beattie et Stockmayer [4]. 
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dans laquelle p est la pression de vapeur donnée 
par l'équation de Poynting, v, et v, les volumes 
molaires des composants. Admettant théoriquement 
que 


= 


bio = AUUEAUTE (4 


ils calculent les valeurs moyennes de «a;, correspon- 
dant aux résultats expérimentaux. Ces valeurs 
reportées dans l’équation (3) montrent que celle-ci 
est en assez bon accord avec l’expérience pour les 
dissolutions de CS, dans N, et H, (pour des pres- 
sions inférieures à 8o atm), mais que dans le cas 
des dissolutions de CS, et H,0 dans CO,, les écarts 
atteignent déjà 25 pour 100 pour des pressions 
de 70 atm. Braune et Strassmann [11] utilisent égale- 
ment les équations (3) et (4) pour interpréter leurs 
mesures de dissolution de I, dans CO, avec 


(ais const.) 


L'accord est bon à basse pression (jusque vers 10 atm), 
mais au delà, l’équation ne convient plus. Van 
Laar [96], dans un calcul compliqué, applique l’équa- 
tion de Van der Waals pour les systèmes binaires 
aux deux phases et calcule le rapport de la pression 
de vapeur de l’eau comprimée à 1000 atm par N, 
à 5o° C à la pression de vapeur d’eau à 5o° C en 
l’absence de gaz comprimé. Son calcul (limité à 
ce seul cas) se trouve en accord avec le résultat 
expérimental de Bartlett [3]. Mais ce calcul repose 
sur des hypothèses peu vraisemblables [45] : Van 
Laar admet, par exemple, la relation (2) et confond 
le volume molaire de la solution d’eau dans N, 
à 1000 atm avec le volume molaire de N, pur 
à 1000 atm, ce qui revient à envisager une solution 
parfaite (voir plus loin) et dans ce cas la loi de Raoult 
suffit sans qu’il soit besoin d’envisager aucune équa- 
tion d'état. Son calcul ne se trouverait exact que par 
une compensation d’erreurs [45]. 


39 SOLUTIONS PARFAITES ET SOLUTIONS RÉGU- 
LIÈRES. — Des essais ont été effectués pour envisager 
les solutions gazeuses sous le même angle que les 
Solutions liquides. Lewis et Randall ([52], p. 225) 
manquant de données expérimentales, considéraient 
les solutions gazeuses comme à peu près parfaites (10) 
au sens de leur généralisation de la loi de Raoult : 


(f» fugacité du corps dissous, dans la solution, à 
température T et pression P données; f!, fugacité 
du corps dissous pur à T et P; x,, fraction molaire 
du corps dissous). Randall et Sosnick [72] s’appuyant 
sur des mesures antérieures [54] tentèrent de vérifier 


(1°) Cette conception n’est pas totalement indépendante de 
ce qui précède : la règle de Lewis et Randall peut être rap- 
prochée de la loi de Gibbs-Dalton que nous avons envisagée 
précédemment en ce sens qu’elle suppose une additivité des 
volumes alors que la loi de Gibbs-Dalton suppose une addi- 
tivité des pressions (voir, à ce sujet, Gillespie [29]; Beattie 
et Stockmayer [4]). La loi d’additivité des volumes pour les 
mélanges gazeux a été envisagée par Amagat [1]; on peut 
l'appeler « loi d’Amagat » [4]. 


NES: 


la relation (5) dans laquelle f, était calculé par la | 
variation de volume du solide comprimé, x, connue 


par les mesures de dissolution et f; calculée à partir 


d’une équation d’état de la vapeur. Is constatèrent | 


que la relation (5) est assez mal vérifiée, même pour 


des pressions inférieures à 60 atm; proposant pour . 


les solutions gazeuses diluées la relation de Henry : 


= kit (ke = const. de Henry), 

ils mesurent l’écart de la solution réelle à la solution 
parfaite par le rapport 5 cet écart croît avec la 
pression totale. [Pour différentes autres séries de 
mesures [3], [50], [70 bis], ils calculent les valeurs 


de É (P, pression totale) qu’ils considèrent comme … 


un « coefficient d'activité »|. 


Des calculs du même genre ont été effectués par 
Cupples [18] dans le cas d’un équilibre entre NH; 


liquide et un mélange de N, + 3H,; il calcule la 
fugacité de NH, liquide, en déduit la pression de 
vapeur correspondant à cette fugacité, d’où le volume 
molaire de NH, par une équation d'état et sa frac- 
tion molaire dans la phase gazeuse. Négligeant toute 
interaction solvant soluté, ses calculs sont cependant 
en assez bon accord avec les mesures de Larson et 
Black [50]. Kritchevsky et Hasanowa [45] pensent 
qu’une solution idéale n’est possible que si les deux 
composants possèdent non seulement des champs de 
forces moléculaires égaux, mais encore des volumes 
molaires égaux (11); dans ce cas, la fugacité d’une 
vapeur dans sa solution idéale avec un gaz est égale 
à la fugacité du gaz pur à une pression égale à la 


pression totale du système. Dans ces conditions, f2. 


dans l’équation (5) est calculable par l’équation de 
Poynting (corrigée pour la solubilité du gaz dans le 
liquide) et f£ est la fugacité du gaz solvant pur à 
la pression P. La comparaison du calcul et de l’expé- 


rience pour les systèmes H,O—N, et H,0—H, : 


d’après les travaux de Bartlett [3] ne conduit pas 
à des résultats satisfaisants (il est vrai que les champs 


de forces moléculaires et les volumes molaires doivent 


être assez différents pour H,0 et N, ou Hi). 

Gillespie [30] a proposé une modification de la 
relation (5) : pour représenter d’une manière plus 
exacte la fugacité du composant 2 de la phase 
gazeuse : 


8 r 
OV 4 
Log fs = SRE AUS 
RI Logfs Je (Se re) 4 
+ RAT Logf5 + RAT Logæ: (6) 


(V et P, volume et pression totale de la phase gazeuse 
renfermant n, molécules d’espèce 2). Cette rela- 


tion (6) se réduit à l'équation (5) pour _ Fes 
Of UD) 
c’est-à-dire si l’on suppose exacte la loi d’additivité 


m2) peut être 


On Ro 
effectué graphiquement si l’on connaît l'équation 
d'état du mélange. Lurie et Gillespie [54] ont trouvé 


des volumes. Le calcul de ( 


(“) Cette hypothèse est une nécessité quand on considère 
la loi de Raoult avec les concentrations en volumes [20]. 
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que l'équation (6) était en accord avec leurs résultats 
oV 


VF D 
15 RE =) par l’équa- 
_ tion de Keyes et Burks. Cette équation (6) intervient 
_ dans de nombreux raisonnements théoriques et, en 
_ particulier, dans l'établissement de la formule de 
 Kritchevsky et Hasanowa (voir plus loin); la diffi- 


_ culté de son utilisation réside dans la difficulté de 


E ”" # 
E expérimentaux, en calculant ( 


2 
connaître et je 
> 2 


) 


L'appareil de Gamburg précé- 


._ demment décrit devrait permettre de mesurer Las 
DE 

_ mais le calcul de /} suppose toujours la connaissance 
_ d’une équation d’état de la vapeur valable à la 
pression P. Kritchevsky et Hasanowa [45] ont égale- 
. ment discuté la possibilité de considérer les solu- 
_ tions gazeuses comme des solutions régulières (2) 
. et recherché quelles devaient être pour cela les pro- 
.  priétés des composants purs; ils montrent que ceux-ci 

. doivent vérifier la relation 


pi—pi= +?(v), 


LES (p° et p2 étant les pressions de deux composants purs 


… correspondant à un même volume molaire v), donc 
_ posséder des isochores parallèles. Pour des solutions 
gazeuses répondant à cette condition, ils établissent 


À quelques formules permettant de calculer la fugacité 


_ de la vapeur en solution régulière dans un gaz. 
… Ces considérations ne s’appliquent qu’à des corps non 
_ polaires, mais doivent pouvoir s’appliquer à des 
_ composants n'ayant pas des isochores strictement 
… parallèles; elles permettent une meilleure interpré- 
tation des résultats de Braune et Strassmann [11] 
un pour le système I,—CO, que la loi des solutions 
© idéales. 


à 4° THÉORIE ÉLECTROSTATIQUE. — Kritchevsky et 
. Hasanowa [45], [47] ont établi une théorie électro- 
statique de la dissolution d’un corps polaire dans un 
gaz non polaire. Ils considèrent pour cela les molé- 
mn cules dipolaires comme des sphères au centre desquelles 
… se trouve un dipôle ponctuel de moment y; moyennant 
n_ un raisonnement simple s'appuyant sur quelques 
formules classiques (Bell, Gillespie, Clausius Mosotti), 


L_ ils établissent la relation : 


de OL à 


s Æ 3 ti (0 ? 
ko a Pi+v 


RT Lo 


= (1) 
(f}, fugacité et v?, volume molaire du gaz pur; 
N, nombre d’Avogadro; uw, moment dipolaire du 
corps dissous; a, rayon de la sphère au centre de 
laquelle se trouve le dipôle; k,, coefficient de Henry 
de la vapeur en solution dans le gaz; P?, polarisation 
moléculaire du gaz). Avec l’eau comme corps dissous, 
cette équation est en bon accord avec les mesures 
de Bartlett [3] et de Pollitzer et Strebel [70 bis], 
mais l’accord est moins bon avec celles deSaddington. 
et Krase [84]. Avec le méthanol, elle concorde avec 


(2) Une « solution régulière » est telle que, à volume total 
constant et volumes molaires égaux, aucun changement 
d’entropie ne se produit, quand on transporte une petite 
quantité d’un composant de sa solution gazeuse idéale dans 
une solution régulière de même composition (voir Hilde- 
brand et Scott [36], E. Darmois [20]). 


les résultats de Kritchevsky et Korolewa [47]. 
Pour NH,, elle est encore en bon accord avec les 
mesures de Bolshakov et Lebedeva [8] et de Larson 
et Black [50] (d’après [47]). La confrontation de 
cette équation avec les résultats expérimentaux se 


0 


fait d’une manière simple en portant Log ay en fonc- 
2 
I PA 


PT PY+ v)? PT 

dépend que du corps dissous, on doit obtenir la même 
droite quel que soit le gaz solvant. La figure 3 repré- 
sente, par exemple, cette droite dans le cas du 
méthanol en solution dans différents gaz com- 
primés [47]; on- voit que l’ensemble des points 
s’écarte assez peu d’une ligne droite. Toutefois, 
outre que certaines hypothèses sur lesquelles repose 


tion de ie 


comme la quantité 


F2 
IUT 
"e à 
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,2 # 
24 
sé 
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re 
28 
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Fig. 3. 


l’équation (7) sont discutables (par exemple on admet 
que la vapeur supposée débarrassée de son dipôle 
forme une solution idéale dans le gaz comprimé), 
on peut se demander jusqu’à quel point la dissolu- 
tion d’un corps polaire dans un gaz non polaire peut 
être représentée par une pure théorie électrostatique 
et si les forces de dispersion et de répulsion dont on 
ne parle pas dans la théorie sont vraiment négli- 
geables. Un calcul effectué par Kritchevsky et 
Korolewa [47] avec une équation d'état pour un 
mélange binaire limitée au second coefficient du viriel, 
la formule de London [53] et un modèle de sphères 
rigides, montre que dans le cas du système méthanol- 
gaz comprimé, l'effet électrostatique l'emporte sur 
la somme des effets des autres forces. Mais ce n’est 
là qu’un cas particulier et l’on peut s'attendre dans 
d’autres cas à la prédominance de l'effet des forces 
de dispersion et de répulsion. 


50 INTERPRÉTATION QUALITATIVE DES COURBES 
Eoe#t, = f(P)S==#Dentoute facon, l'équation (7) 
n’a un sens que dans le cas d’un corps dissous polaire ; 
elle est, en particulier, inapplicable à la dissolution 
de CH, dans N, pour laquelle Kritchevsky et 
Gamburg [44] doivent se contenter d’une interpre- 
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tation qualitative. Ils se basent pour 
tion 


cela sur l’équa- 
d ad RAT 8 
JP LR 7 , (8) 
(v,, volume molaire partiel du liquide dissous dans 
la phase gazeuse; v,, volume molaire du liquide; 
+», fraction molaire du liquide dans la phase gazeuse; 
P, pression totale. Cette équation peut être déduite 
des formules générales d’équilibre thermodynamique 
des systèmes binaires en admettant l’équation d’état 
des gaz parfaits ou en appliquant la loi de Raoult 
à la solution gazeuse (voir, par exemple, [79], [52], 
p. 228). Nous avons représenté figure 4 les courbes 
de solubilité de C;H, dans N, [44] à titre d'exemple, 
mais l’allure de ces courbes est générale, lorsqu'on 
porte Log x, en fonction de P [46], [47], [59], [79]; 


t=100 °C 


Fraction Molaire de Benzene 


Da 260 400 600 800 000 00 
Pression kg/cm? 
Fig. 4. 
[100], [102]. Considérons le système formé par 


l'équation (8) et sa dérivée : 


d? TR EEt du dv, : 
dp: OBS DA P: D © (9) 

Les courbes (fig. 4) partent évidemment de x, = 1 
pour P = o. Au voisinage de P = 0, v,, volume molaire 
de CH, liquide est très petit devant v,, volume molaire 
d’un gaz parfait; de même, 


dv’, 
dP 


de 


dP 6 


le liquide étant moins compressible que le gaz. Les 
courbes Log x, —/f(P) doivent donc commencer 
par décroître en tournant leur concavité vers les x, 
croissants. La présence d’un minimum peut s'expliquer 
par v, = v,; ceci n’est pas impossible, le volume 
molaire partiel étant une grandeur dont les varia- 
tions sont difficiles à prévoir d’une manière intuitive 
et qui peut prendre même des valeurs négatives dans 
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certains: cas [19], [27]. Au point d’inflexion, on doit 
avoir 
dv» dv’, À 
TOUT EN ed, 
et au delà, 
dus du me 
DPI PRES 


d 


si le liquide est peu compressible, Ts peut être consi- 


dv, 
dP 
conclusion que le volume molaire partiel du liquide 
dans la phase gazeuse décroît d’abord, passe par un 


déré comme nul et > o; on en arrive donc à la 


minimum, puis croît avec la pression. Ces conclusions : 


sont discutables ; il nous semble, en effet, que l’équa- 
tion (8) valable à basse pression ne doit probablement 


pas être applicable aux pressions élevées; il est donc 
discutable qu’il soit permis d’en tirer des conclusions 
‘ pour des pressions de plusieurs centaines d’atmos- 


phères. Kritchevsky et Gamburg font des calculs 
de v', à partir de la fugacité de C;H, et du coefficient 
de Henry de sa solution dans N, pour vérifier leurs 
conclusions; mais l’appareil récemment mis au point 
par Gamburg [26] et que nous avons décrit précé- 
demment devrait permettre de vérifier d’une manière 
beaucoup plus sûre les variations de v, avec la pression 
et d'établir les limites de validité de l’équation (8). 


6° ESSAIS D’INTERPRÉTATIONS BASÉES SUR LA 
THERMODYNAMIQUE STATISTIQUE. Perkins [69] 
propose une interprétation des mesures sur la pression 


de dissociation de (CL,Ba, 8NH;) sous pression de- 


différents gaz, basée sur la thermodynamique sta- 
tistique. Pour cela, il compare le potentiel chimique 
de NH, dans la phase gazeuse à la pression P, au 
potentiel chimique de NH, pur à une pression corres- 
pondant à celle donnée par l’ammine soumise à la 
pression mécanique P. Il admet pour la phase gazeuse 
une équation d’état limitée au deuxième coefficient 
du viriel; dans celui-ci interviennent les termes B; 


tels que: 
| Bu= f ( cir)4rrar, (10) 
0 1=26 
(U;r, potentiel d'interaction entre les molécules 
_d’espèces i et k) (voir, par exemple, [36], p. 230). 


Avec un potentiel répulsif infini pour une distance d’ap- 
proche minimum r=r, des molécules et nul pour r>r, 
(sphères rigides) et un potentiel attractif donné par la 
formule de London ([53], [36], p. 50), il montre que 


4Trÿ AT  Aÿr 
PA ee LE ER LEE EL EL 
LÉ 3 SU ; 


Aix étant une fonction simple des polarisabilités et 
des énergies d’ionisation des molécules en présence; 
connaissant celles-ci, il peut calculer B;; et prévoir 
la composition de la phase gazeuse; l’accord est 
bon avec He comme gaz compresseur, mais moins 
bon avec N, (l'écart atteint 9 pour 100 à 56 atm). 
Inversement, des résultats expérimentaux, il peut 
déduire les valeurs de B; et, par suite, le deuxième 


N°54 


} 


_ coefficient du viriel de mélanges gazeux. Ce caleul 
_ a été étendu aux travaux de Lurie et Gillespie [54]: 
En ce qui concerne les solubilités, des calculs 
comparables ont été effectués récemment par Robin, 
Vodar et Bergeon [83] en utilisant comme potentiel 
d'interaction dans l’équation (10) celui de Lennard- 


Jones 
. og \12 G;k 6 
net) 


étant des constantes dépendant de la 

nature des molécules à et k. Le principe du calcul 
. est le suivant : on calcule séparément par la thermo- 
| dynamique statistique les potentiels chimiques du 
| solide (ou du liquide) dans les deux phases et l’on 
. écrit qu'ils sont égaux à l'équilibre. Avec une équa- 
tion d'état limitée au deuxième coefficient du viriel, 
_ on peut ainsi démontrer la relation : 


(11) 


| 


$ Ejk et Oik 


° 


m Vs 


f Poste = 


N 
= Bip dp; 
mo 22 400 22 400 


PA (m, masse de solide dissous par centimètre cube de 
.… la phase gazeuse de densité £ en amagats; m,, masse 
de solide contenu dans 1 em* de la phase gazeuse 
en l'absence de gaz comprimé; v,, volume molaire 
. du solide en centimètres cubes; N, nombre d’Avo- 
1 gadro ; B;4 défini par l’équation (10). On peut montrer 
k par la thermodynamique classique que le premier 
d re 
22 400 
cas d’un solide comprimé par un gaz; le second est 
… attribué à la solubilité et représente la contribution 
fb des forces intermoléculaires. Moyennant quelques 
F approximations [82], la relation (12) peut être mise 
__ sous la forme : 


(12) 


représente l'effet Poynting pour le 


hf terme 


Ù 
[| 


e 
22 400 ; 
PA + N Eÿk 6 
FPE ke 12 
— 0,86 6 Gyr re 400 (e b le ( ) 


È Ÿ (ex et sx, constantes du potentiel de Lennard-Jones; 
uk, constante de Boltzman; a et b, constantes qui 
. peuvent être déterminées graphiquement d’après une 
- fonction universelle). Robin et Vodar [78], [79], [81] 
…. ont montré, d’autre part, que les résultats expéri- 
_ mentaux sur la solubilité du phénanthrène dans les 
gaz peuvent être assez bien représentés en première 
- approximation par les relations simples : 


m 
LOT 0, 18 
8 mo 0 


(14) 


logom= A+Bep 


De à température T constante et 


D 
logo = C+ T 


à densité » constante (A, B, C, D étant des cons- 
tantes); ces relations peuvent être appliquées a de 
nombreuses autres données sur des solutions gazeuses 
diluées. La comparaison des relations expérimen- 
_ tale (14) et théorique (13) permet de calculer &/, 
+ et sx. Inversement, connaissant les valeurs des 
_ constantes <* et « pour les composants purs (déduites 
du deuxième coefficient du viriel ou de mesures de 
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DD 


viscosité, par exemple), on peut calculer les constantes 
mixtes </; et 5;, par les relations : 


L D 
al ete th (15) 
2 
= VE EE (16) 
A4 m 
de 109, ne 
Le 
SIsS 
A! Q 
OU! O 
1 
05 
00 
Lo amaqats| 
0 200 400 courbesi| 
courbes [ © 200 400 
Fig, 5. 
et calculer les courbes de dissolutions par la 


relation (14). Les valeurs trouvées pour différents 
systèmes comprenant des corps dissous polaires 
(H,0, CH;OH) (#) et non polaires (phénanthrène, 
I, CHy CS) sont en assez bon accord avec les 


(4) Dans ce cas, la forme du potentiel d'interaction utilisé 
[relation (11)] peut être conservée; en effet, pour tenir compte 
de l’action du moment dipolaire y sur les molécules non 
polaires (de polarisabilité «) du gaz compresseur, il faut ajouter 


mesures effectuées par divers auteurs [3], [11], [23], 
[39], [441, [47], [65], [81], [84], [102]. Avtitre 
d'exemple, nous représentons figure 5 et 6, la solu- 
bilité de CH,OH à 5o et 75° C et de CS, à o° C dans 
différents gaz comprimés (d’après [47] et [231). 
Les points sont les points expérimentaux et les 


droites représentent les valeurs calculées par la 
relation (13). 
Récemment, Charnley, Cook, Ewald et Row- 


linson [16] ont proposé, pour une solution gazeuse 


diluée, une équation plus complète que l’équa- 
tion (12) : 
| 9 DS — 2 Br 3 Ciix À Dix ES (7) 
10% — —= : = — = — - LT 
DES } > pe Sp 7 


(x, fraction molaire observée; x!, fraction molaire 
qu’aurait le solide si sa tension de vapeur était 
normale; vi, volume molaire du solide; V, volume 
molaire de la solution; B;x, Cr, D;:x, coefficients 
du viriel, tenant compte des interactions entre une 
molécule de soluté et une, deux ou trois molécules 
de solvant respectivement). On peut se rendre 
compte aisément que cette équation (17) est iden- 
tique à l'équation (12) si on la limite au deuxième 


coefficient du viriel. B;4 peut être déduit approxima- . 


tivement à l’aide du principe des « états corres- 
pondants » à partir des propriétés des substances 
pures en utilisant la méthode de Guggenheim et 
Mc Glashan [32]; mais cette méthode ne s’applique 
pas aux coefficients supérieurs du viriel Ceux-ci 
peuvent cependant être déduits d’une manière 
approchée à l’aide du potentiel de Lennard-Jones 
et de calculs basés sur ce dernier [7]. La relation (17) 
a été appliquée aux résultats expérimentaux de 
Diepen et Schefïer [21] sur la solubilité du naph- 
talène dans l’éthylène (à une température un peu 
supérieure à la température critique). L’accord est 
assez bon à basse pression, mais les écarts deviennent 
vite importants lorsque la pression croît (au delà 
de 60 atm); toutefois, lorsqu’on utilise la relation (17) 
successivement limitée aux 2°, 3e et 4€ coefficients 
du viriel, les écarts avec les résultats expérimentaux 
diminuent. 


5. Solubilité mutuelle limitée gaz-gaz. 
Jusqu'ici nous avons envisagé seulement les solutions 
de solides ou de liquides dans les gaz (en nous limitant 
au cas des solutions diluées pour n’envisager que la 
phase gazeuse). Dans ce qui suit, nous exposons 
quelques récents travaux qui ne sont plus seulement 
relatifs aux solutions diluées, mais qui concernent 
malgré tout principalement la phase gazeuse et qui 
nous semblent d’un intérêt particulier. 

Dans le cas de deux corps À et B (B étant, par 
exemple, le moins volatil), de grande miscibilité, 
on sait que la composition des phases liquide et 
gazeuse peut être souvent représentée par un dia- 


à : — po 
à ce potentiel un terme en ( a 
75 


} Cela revient à ajouter 


un terme correctif aux valeurs de 5,, et (e;,) utilisées dans cette 
équation (ce terme correctif s’obtient facilement par identi- 
fication de la nouvelle relation obtenue avec la relation (11) 
inchangée [37]; dans certains cas, son influence peut être 
négligée [82]). 
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gramme analogue à celui de la figure 7 [87] (4) sur 
laquelle on a porté en abscisses la composition (frac-« 
tion molaire +, de B dans le mélange) et en ordonnées … 


la pression P pour diverses températures comprises 
entre les températures critiques des deux constituants. 
Si nous considérons, par exemple, la courbe JA 
elle commence au point a qui est la tension de vapeur 
de B à cette température; elle présente deux points 


particuliers b à tangente verticale et € à tangente … 


horizontale. La partie abc, correspond à la phase 
gazeuse, la partie ade,, à la phase liquide. Si l’on 


. comprime à la température T, un mélange initia-. 


lement gazeux de composition x;, il commence à se 


liquéfier en «,; entre «, et f,, on a deux phases 


en équilibre, de compositions respectives x, et x, 
pour un point intermédiaire y,; en f, tout est liquéfié 


et l’on a un liquide de composition x. Avec un n 
mélange gazeux de composition initiale x, corres- 


pondant au point c;, le processus est le même, mais 


Xs+— — -É- 


Fig. 7: 
x, et x, se trouvent permutés par erreur sur la figure. 


en €, le mélange est indifféremment liquide ou gazeux 
(point critique). Pour une composition x;, le mélange 
commence à se liquéfier en «;, mais la liquéfaction 
n’est jamais totale; elle passe par un maximum, 
puis décroît et en f, on retrouve un mélange gazeux 
de composition x; (c’est le phénomène de condensa- 
tion rétrograde). Avec un mélange de composition x,, 


on n’observe aucune liquéfaction à la température T.. 


Lorsque la température croît, la surface embrassée 
par les différentes isothermes (T,, T,, T:, ...) décroît 


et lorsqu'on atteint la température critique de B,. 
elle se réduit à un point; au delà, le mélange reste 


constamment gazeux quelle que soit sa composition. 
Mais que se passe-t-il si l’on: continue à comprimer, 
à la température T;, le mélange gazeux de composi- 


ton x, ou bien le mélange de composition +, au delà - 


du point f:, ou bien encore si l’on comprime un 
mélange quelconque à une température supérieure 
à T, (température critique du composant le moins 


volatil) ? On pourrait penser que le mélange gazeux : 


reste homogène, mais cela n’est pas toujours vrai. 
La possibilité de coexistence de deux phases 


(4) Pour certains systèmes, la forme de ces isothermes 
peut être plus compliquée, mais l’étude d’un cas simple est 
suffisante ici. Pour une explication élémentaire détaillée du 
phénomène de liquéfaction par compression d’un mélange 
gazeux, on peut se reporter par exemple à la thèse de 
Caubet [15] ou à l’ouvrage de Newitt [62], p. 307. 
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| gazeuses à une température supérieure à la tempé- 
_rature critique du composant le moins volatil a été 
prévue par Van der Waals [95] et discutée théori- 
_ quement par Kamerlingh Onnes et Keeson [40] en 
_ s'appuyant sur l’équation d’état de Van der Waals. 
_Ges derniers ont prévu, en particulier, l'existence du 
_ phénomène pour des mélanges d’hélium avec l’eau 
_ et divers gaz. 
ie L'observation d’un ménisque de séparation dans un 
.… système (CGH,—H,0, H,0—air, H,0-—CIH) au-dessus 
du point critique du composant le moins volatil a 
. été signalée par Th. des Coudres [17], mais les prin- 
_cipales observations reposant sur des mesures quanti- 
_ tatives sont dues aux récents travaux de Bolshakov, 
Kritchevsky et Ziclis. Kritchevsky et Bolshakov [43] 
il étudièrent d’abord le système  NH,--N, jus- 
. qu'à 6000 atm, Kritchevsky et Ziclis [48] poursuivirent 
_ cette étude jusqu’à 10 000 atm avec les systèmes 
CNH;-—-N:, NH,-CH, et NH;—(N, + 3H,); leur appa- 
 reillage a été décrit d’une manière détaillée [49]. 
_ Ziclis fit ensuite des mesures analogues avec les 
… systèmes SO,—N, [106] jusqu’à 9 000 atm, les sys- 
mtèmes CO;—H,, CO;—N:, CO;—CH, [105] jus- 
| … qu'à 7 000 atm NH;—N,-—CH, [107] jusqu’à 5000 atm, 
NH;—He et CO;—He [110] jusqu'à 8 000 atm. 
k HReprenant les mesures sur le système NH,;—N,, 
_ Ziclis parvint à atteindre 16 000 atm [109]. A ces 
pressions, le ménisque de séparation des deux phases 
: n’a pas été observé visuellement; ces phases sont 
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étudiées par analyse d'échantillons, d’une manière 
, comparable à la « méthode statique » décrite précé- 
demment (avec agitateur placé dans l'appareil). 
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Les résultats expérimentaux obtenus pour le 
Système NH;—N, par divers auteurs sont repré- 
sentés figure 8 d’après Ziclis [109]. On reconnaît 
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aux températures de 90 et 1002 C (au bas de la figure) 
des isothermes analogues à celles de la figure 7. Mais, 
en plus, aux fortes pressions, on a d’autres isothermes 
correspondant à un autre équilibre de deux phases. 
Si l’on comprime un mélange de 40 pour 100 de NH;, 
par exemple à 100° C, on voit (fig. 8) que le mélange 
ne restera pas toujours homogène, comme on aurait 
pu s’y attendre d’après les simples considérations pré- 
cédentes (fig. 7); vers 2 5oo kg/cm?, il se séparera 
en deux phases. De même, si l’on comprime ce 
même mélange, par exemple, à la température 
de 1959 C (la température critique de NH, étant 
seulement 1330 C [48]), on aura un mélange homogène 
jusque vers 14 5oo atm, mais à cette pression il se 
séparera en deux phases qu’on a tout lieu de consi- 
dérer comme deux phases gazeuses, puisque la tem- 
pérature critique est largement dépassée. Notons que 
dans certains cas on observe un renversement de 
l’ordre de superposition des deux phases en présence 
(phase riche en NH, et phase pauvre en NH, par 
exemple), par suite du changement de densité de 
chacune sous l’influence de la pression. C’est l’ « effet 
barotropique » étudié déjà théoriquement par Kamer- 
lingh Onnes et Keesom [41] qui l’ont observé avec 
le système liquide-gaz He—H,. Cet effet est obser- 
vable, par exemple, avec les systèmes NH;—N, [43], 
NH;—CH4—H, [48], NH;—CH,—N, [107]. 
L'examen de la figure 8 montre que pour les tem- 
pératures de 879 C (dans le cas du système NH;—N;), 
les isothermes des deux types précédemment décrits 
ont un point de contact D («point double homogène »); 
pour des températures plus élevées, elles sont séparées ; 
pour des températures moins élevées, par exemple DCR 
elles se fondent pour redonner deux courbes dis- 


» 
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tinctes. Celle de droite correspond à la solubilité 
de N, dans NH, (phase liquide); elle met en évi- 
dence un maximum de solubilité lorsque la pression 
croît [108]. Celle de gauche représente la solubilité de 
NH, dans N,et présente une allure comparable à celle 
des courbes de la figure 6 avec un minimum et un 
point d’inflexion. Au delà de celui-ci, la courbe 
présente un maximum; pour des températures plus 
voisines de celle du point double homogène, ce 
maximum peut être un point de rebroussement 
(une étude particulière de ces isothermes a été 
effectuée par Ziclis [108]). 

Sur la figure 9 nous avons représenté la courbe 
critique correspondant aux données de la figure 8. 
Les points critiques correspondent aux maxima et 
minima des courbes de la figure 8. Le point A 
représente le point critique de NH, pur, le point D, 
le « point double homogène ». On voit que jusqu'aux 
pressions les plus élevées étudiées, cette courbe se 
dirige vers les températures croissantes. Avec les sys- 
tèmes NHy;—N,—H,, NH;—CH,, NH—N,—CH, 
et SO,;—N,, on obtient des courbes d’allure générale 


5000 


on 


4000 


Press. 


3000 


analogue à celle des figures 8 et 9. Avec les sys- 
tèmes NH,—He et CO,—He, on observe encore une 
solubilité mutuelle limitée gaz-gaz, mais on n’observe 
pas de point double homogène et l’allure générale 
des courbes se trouve modifiée à basse pression 
(fig. 10); la courbe critique ne présente pas de 
minimum de température. Avec les systèmes CO,—H,, 
CO;—N, et CO,—CH,, on n’observe pas l’équilibre 
gaz-gaz; il apparaît une phase solide riche en CO, 
lorsqu'on augmente la pression et l’on se retrouve en 
présence d’un équilibre solide-gaz dont la solubilité 
mutuelle a pu être mesurée jusqu’à 7 000 atm. 


Conclusion. — [Le pouvoir dissolvant des gaz 


comprimés est susceptible de nombreuses applica- 
tions. 11 peut jouer un rôle important partout où. 
lon utilise des gaz (ou des vapeurs) comprimés; 
à l'échelle industrielle, on peut citer par exemple 
les perturbations causées par les dépôts de silice ou. 
de sels de sodium sur les aubes des turbines à 
vapeur [9], [92]; au laboratoire, il faut en tenir 
compte dans les essais de purification par conden- 
sation ou dans les manipulations de gaz purs sus- 
ceptibles de se souiller au contact de solides ou de 
liquides (notamment l'huile [46]). Son rôle impor- . 
tant dans les synthèses organiques (NH,;, par exemple) 
sous pression est à l’origine de plusieurs études. 
On lui attribue un rôle géologique [9], [38], [64], 
notamment dans la formation des dépôts de minerais 
(étain, tungstène, cuivre, molybdène, mercure) et : 
dans la formation de certains cristaux (quartz, ortho- 
clase) au sein d’autres minéraux (pegmatite) [60]. 
On peut lui trouver des applications pratiques impor- 
tantes, par exemple comme solvant pour la cristalli- 
sation (l’idée remonte, à Hannay [34]) ou comme 
solvant pour les analyses par absorption spectro- 
graphique dans les régions spectrales où l’on manque 
de solvants liquides transparents [80]. On peut aussi 
penser à utiliser les gaz comprimés comme solvants 
sélectifs pour la séparation des corps organiques peu 
stables, etc. Nous avons résumé les principaux 
travaux effectués dans ce domaine, mais le fait 
même que nous ayons pu les grouper dans une aussi 
courte revue montre bien l'insuffisance de ces travaux 
par rapport à l’importance du sujet. Il est souhaitable 
que les mesures expérimentales se multiplient (5) 
pour servir de base à des interprétations meilleures; 
nous avons vu, en particulier, que l’on peut en tirer 
d'importants renseignements sur les forces inter- 
moléculaires. Il serait important aussi que des 
pressions plus élevées soient atteintes pour que les 
densités du solvant gazeux égalent ou dépassent 


celles des solvants liquides usuels; les mesures 
effectuées à des pressions supérieures à 1000 atm 
sont encore peu nombreuses, mais les quelques 


mesures effectuées jusqu’à 10 000 atm ou plus ont 
déjà permis l'observation d’un phénomène inté- 
ressant la coexistence possible pour un système 
binaire, de deux phases gazeuses de composition 
variable avec la température et la pression. Il n’est 
pas impossible que l’on observe d’autres phéno- 
mènes intéressants en augmentant encore la pression 
jusqu’à atteindre la solidification de la phase gazeuse. 
On peut se demander, par exemple, si les isothermes 
de la figure 8 se fermeront pour certains systèmes à 
des pressions plus élevées, ou bien comment elles 

se modifieront lors de la solidification de la phase 
gazeuse; on peut envisager plusieurs hypothèses [105], . 
mais dans ce domaine l'expérience semble indis- 
pensable. 

Manuscrit reçu le 22 janvier 1953. 


(5} La mesure des volumes molaires partiels, par exemple, 
a été seulement amorcée (voir plus haut). 
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5e SUR LA TECHNIQUE DE RÉALISATION DU MONOCHROMATISME D'UN FAISCEAU IONIQUE D'ACCÉLÉRATEUR 4 


Par Henri BRUUK. 
(Avril 1953, 14, 251-256). 


t Page 259, colonne 1, ligne 6, au lieu de électrovolt, Page 252, formule (12), au lieu de T, — 2 =) 
lire en électron-volts. À ; VC 
“ £: lire IP == REVERS ui À 
2 Page 252,. formule (3), auvdieu del, = G{(l:=1Caæ), G VC 
lire l,— G(Le + Ca). Page 255, colonne 1, ligne 15, au lieu der — 4o m 
lire r — 4o cm. 3 
à Page 252, formule (10), au lieu de Page 256, colonne », ligne 9, au lieu de pente, lire … 
À : a fente. | 
HN DE US MNT Te Dee : e . 
Pi (22) EE lire R = (CL ESP. Page 256, colonne », ligne 18, au lieu de moins 
ñn n+i moléculaires, lire monomoléculaire. 


LE JOURNAL DE PHYSIQUE ET LE RADIUM. 


P 


RÉALISATION D'UNE ALIMENTATION STABILISÉE 
POUR AMPLIFICATEURS 


Par R. GÉNIN. 
Laboratoire des rayons X. 


._ Pour la réalisation des amplificateurs de haut 
gain, il est intéressant de disposer d’une source de 
. tension stable vis-à-vis des variations de tension du 
… secteur et de faible résistance interne, pour éviter 
} | Je couplage des étages de l’amplificateur par alimen- 
} tation commune, couplage qui peut entraîner la 
- naissance d’accrochages le plus souvent en basse 
_ fréquence (motorboating). 
tr De plus, pour les amplificateurs susceptibles 
# 4 d’amplifier les fréquences de l’ordre de 5o ou 
… 100 périodes, il est important de réduire au maximum 
PA tension d’ondulation provenant des imperfections 
mou filtre. 
Le schéma proposé (fig. 1) est classique; il utilise 
_ la contre-réaction, l’amplificateur de correction à 
mn courant continu comportant deux étages. Une frac- 
Mo de la tension de sortie est comparée avec la 
3 tension de référence fournie par un tube à gaz 85 A, 
. dans l’amplificateur de différence symétrique cons- 
titué par le tube 6 J 6. Le signal dû au déséquilibre 
k engendré dans la double triode par une variation 
He de la tension de, sortie est amplifié par une EF 42, 
ï. et contrôle trois tubes 6 V 6 en parallèle montés en 
… amplificateur à cathode asservie, la cathode suivant 
à - les variations du potentiel de grille, dans le sens 
“ convenable à la correction de la variation initiale. 
_ Les propriétés sont les suivantes : 
Î 
| 
l 


s 1 AR) 


ie — tension de sortie : ajustable entre 200 et 300 V; 
— débit : le débit permis dépend des tubes uti- 
lisés (à cet égard, des tubes 6 AS 7 seraient préfé- 
rables aux 6 V6) et du transformateur utilisé, en 
particulier de la tension au secondaire; pour obtenir 
un débit de 150 mA à 300 V, la tension redressée à 

- la sortie du filtre doit être au moins 600 V à vide; 

— résistance interne : 1,690; 
: . — coefficient de stabilisation pour les variations 
_ du secteur, le coefficient étant défini par 


SIRISIE 


où u est la variation de la tension du secteur à partir 


TOME 14, MAI 1953, PAGE 345, 


LETTRES A LA RÉDACTION 


de la valeur U et e la variation de la tension de sortie 
à partir de la valeur E, on a 
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Fig. 1. 


— tension résiduelle à 100 périodes : 
efficace. 


1,4.10— V 


La courbe I donne la tension de sortie en fonction 
de la tension du secteur à débit constant, la courbe II 
représente la tension de sortie en fonction du débit. 


AE en volts U tension secteur 
: 75 100 125 #4 
zen $ 
3 
(e] 
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2 ! Li 
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Dans les deux cas, les mesures ont été effectuées par 
une méthode d’opposition (fig. 2). 

La résistance interne déduite de la courbe IT 
correspond à des modifications très lentes du débit 
obtenues par déplacement du curseur d’un potentio- 
mètre; or, en pratique, l’alimentation sera plutôt 
soumise à des variations rapides de débit. Aux 
fréquences élevées, un condensateur de bonne qualité 
de 8u F placé entre la borne de sortie et la masse 
assure à l’alimentation une impédance faible, mais 
il est intéressant d’étudier la résistance interne aux 
fréquences acoustiques. Pour faire cette étude, 
on module le courant débité par l'alimentation 
stabilisée dans une lampe de puissance en atta- 
quant la grille de cette lampe par un générateur 
basse fréquence; on mesure la variation de tension 
aux bornes de l’alimentation pour une variation de 
débit donnée. 

La courbe III donne le résultat des mesures; 
la liaison CR permet de réinjecter la totalité des 
variations de la tension de sortie sur la grille du 
tube 6 J 6 pour les fréquences supérieures à quelques 
dizaines de périodes par seconde, au lieu de la frac- 

Ro 
pourquoi la résistance interne de l’alimentation est 
inférieure à 1,6Q pour les fréquences élevées. Le 
maximum qui ne dépasse pas 2,5 Q sur la courbe III 
au voisinage de 1op/s est dû à l’accroissement de 
l’impédance du filtre au voisinage de la résonance. 


tion pour les fréquences très basses; c’est 
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ÉCHELLE QUANTIQUE DES MASSES, 
DES LONGUEURS ET DES TEMPS 


Par René REULOS, 
Faculté des Sciences de Grenoble. 


La seule grandeur naturelle dont la quantification 
apparaisse simplement est la charge électrique. Dans la 
théorie relativiste, elle a le privilège d’être un inva- 
riant. Il en est de même de son carré, dont les dimen- 
sions sont L. M. (puisque le temps a disparu). Des 
grandeurs d’un caractère moins direct : l’action et 
le moment cinétique, ont la même dimension et 
jouissent des mêmes propriétés d’invariance; il n’y 
a donc rien d'étonnant qu’elles soient également 
quantifiées. Soit e le quantum d’électricité, À le 


quantum d’action, * — le quantum de moment 


2 Ÿ 


cinétique, grandeurs supposées exprimées en unités 
L. M. de la relativité. Nous posons 


| PRES D | 
51 Q— — —137. (1) 

Nous comprenons maintenant pourquoi l'échelle 
des masses ne se laisse pas partager en parties égales 


comme l’échelle des charges électriques. On ne peut 


quantifier que le produit d’une masse par une lon, 
gueur conjuguée À (cyclique), que l’on exprimera 
en action, ou le produit de cette même masse par la” 


Tr = 
> 


quantifiera en moment cinétique. m étant une masse. 
expérimentale donnée, A et r les longueurs cycliques. 
et polaires conjuguées, on aura 


mA —= (2) k 
2 


soit en vertu de (1), 

(&)s(S) 
TENNIS El: 

2 r 
. Nous n’avons plus besoin maintenant de la rela- 
tivité, et pouvons introduire le temps physique £M 

(exprimé en secondes). Nous revenons ainsi au Sys- 
tème L. M.T. | F 
Nous ne changeons pas nos notations, mais h, Æ 
et e reprendront les valeurs bien connues, tandis 
c fic ' 


, h CE | 
que a et a deviendront = et 5» Sans changer de. 


longueur conjuguée (polaire), que l’on. 


: n e? 
valeur, et que m deviendra m, = (2) s ( = hp. 
Ce nt 


9 


mais 


représente une masse. Si nous faisons … 


To — 2,8175.10-1 cm, nous obtenons la masse de 
l’électron (m, = 9,1072.10—*#8 g), que nous adoptons 
arbitrairement pour masse fondamentale, tandis - 
que r, devient l’élément polaire fondamental, auquel . 
correspond l’élément cyclique A = r,97.10712Ccm° 
Ceci posé, nous considérons l’échelle des masses 
ayant pour base m,, chaque masse m,,, étant reliée … 
à la masse m, de rang immédiatement inférieur par « 


. z - 12 # 
la relation de récurrence mp1, = 5 My de sorte 


que la masse de rang p a pour ferme général 


\ 


a 
Mpn = = a? 


deux sens, c’est-à-dire pour les valeurs négatives de p < 
aussi bien que pour les valeurs positives. Comme - 
d’une part, la masse n,m, peut tout aussi bien servir « 
de masse fondamentale pourvu que n, soit entier, % 
et que d’autre part, l’indice n n’est pas forcément le - 
même d’un terme au suivant, on peut écrire plus 
généralement 


m,. Gette suite est infinie dans les 


MU Pos 74 Pas a Pay ee NT (70, nn, nie, ... ) aP mo 


aP e? 


= (no, nm, nDs, ...) AT 


On aurait de même pour les longueurs associées : 


A0 Pos T4 Pis Na Pass.) (Rs, nm; Pi, no Pi, s… )aTP A. (3) 
$ 
{no Pos Pa Pas Ro Pay.) = (A5"; np, n; Ps, …. ) a—P ro. (4) : 
F 
avec en : 
? et | 1 
Moc? hate OÙ OLIS . (5) 


Nous avons introduit le temps (exprimé en secondes), 
la place de la quatrième dimension (exprimée 
en centimètres). Nous devons donc stratifier le 
temps suivant la même règle, en introduisant la 


RTE 


À c 
période » + — — e À la «fréquence » v — A’ nous avons 


sens parvenir 


ainsi 

À c 1 MoC 

x SNS 

fs Ào 2 27e? 

à 

« V(n0Pos y Pis Re Poe, ) (70, ns, np, DIS ) aPVo, (6) 


ja 


_ formules qui viennent introduire un «spectre de raie » 

ans le domaine de la masse, de la longueur et du 

temps. 

it Dans la formule (2), nous retenons surtout p — 
Ur, CC qui dornneléléciion DEP, — 100 

8 et 27 ce qui donne trois mésons connus (u, x etr)[1], 

‘ainsi que le proton, avec des écarts variant de 0,3 

à 1 pour 100. 

2 Remarquons que les corpuscules tels que l’électron, 

de méson pu, le proton, qui contiennent un nombre 


Lis k 
. impair de moments = 

12 T 
ble méson x d'indice 4 est considéré comme ayant le 
spin unité. Ce résultat fournirait une première indi- 
cation sur le spin d’une particule dont la masse a 


té mesurée, 


er 
eo 


fs nterrc cpaote LIVE énormes 


RAT ! 
ont un spin - tandis que 


Enfin, puisque les longueurs, les temps et les 
fréquences subissent une quantification normée sur la 
masse de l’électron, la formule (6) devrait contenir 
les spectres optiques, et en particulier les fréquences 
mfondamentales de Ritz. Leurs valeurs expérimentales 
nous montrent qu’il faut prendre p négatif et lui 
aË donner la valeur — 2, qu’il n’y a qu’un seul indice n, 
on a d’autre part My = 1, On pose A, =N, Ny —2N, N3=1 


. la formule (6) s’écrit alors (en remplaçant + par a du 
_ fait de la quantification orbitale) 


VAL tu 


“ qui représente précisément la valeur théorique de 
“ ce terme spectral, expression qui avait assuré le 
succès de la théorie de Bohr, parce que R n’est autre 
… que la constante de Rydberg. 


2 - En poussant l’approximation jusqu’à la sfructure 
} fine, Sommerfeld introduit des termes d’ordre supé- 
Brièur correspondant à p = — 5, — 7, ... et qui 
rentrent encore dans notre formule générale. On 
À . comprend ainsi que la constante de structure fine .ou 
son inverse «a puissent intervenir à la fois dans la 
- structure des spectres optiques et dans la détermi- 
nation des masses mésoniques, alors que ces pro- 
* blèmes ne paraissaient DEPGRLe aucun point commun. 


ti ReuLos R. — J. Physique Rad., 1950, 11, 27S à 29S. 

: | pE BroGzte L. — J. Physique Rad., janvier 1950, 11 
(séance de la Soc. Phys., 18 nov. 1949), 30 S. 
STUECKELBERG. — Nature, 1939, 144%,:118. 
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Et À LA RÉDACTION Sr 


ABSORPTION INFRAROUGE DE LA FRÉQUENCE 
DE CH, COMPRIMÉ 


Par R. CouLon, B. OKSENGoRN et St. RoBIn, 


Laboratoire des Hautes Pressions, 
Bellevue. 


On sait que la fréquence v, de. CH, est normale- 
ment interdite dans l’infrarouge; d’autre part, comme 
elle se situe vers 1530 cm-—1, elle est au voisinage 
du maximum d’absorption de la bande 1595 cm1 
de H,0, ce qui rend son observation très difficile. 
Cette bande n’a été observée que récemment bien 
que l’on ait calculé depuis longtemps [1] sa fréquence 
d’après celle d’autres bandes considérées comme des 
bandes de combinaison. Elle a été observée en Raman 
pour CH, liquide sous forme d’une bande diffuse 
très faible avec la fréquence 1529 cm1 [2]; l’absorp- 
tion infrarouge de CH, liquide présente une large 
bande vers 1300 CEE Œ\ avec un léger épaulement 
vers 1500 cm1 qu’on a pensé pouvoir attribuer à 
la fréquence v,. On sait, d’autre part, que pour 
d’autres molécules pyramidales, SiH, et GeH,, par 
exemple, la fréquence v, a pu être facilement observée 
en absorption dans le gaz à basse pression [4], bien 
que normalement inactive, par suite de la proximité 
de la fréquence v, et d’une interaction de résonance 
du type Coriolis entre v, et v,. Avec CH,, bien que v, 
et y, soient plus distantes dans l’échelle des fré- 
quences, on peut s'attendre à ce que v, soit obser- 
vable avec CH, gazeux; elle a, en effet, été signalée [5] 
pour v,:%#1533,6 cm’, mais sans aucun détail 
complémentaire. 

Des fréquences normalement interdites dans l’infra- 
rouge ayant été observées récemment avec H,, N,, O, 
et CO, [6] comprimés, avec une intensité croissant 
initialement comme le carré de la pression, nous 


avons pensé pouvoir mettre à profit ce phénomène . 


pour faire apparaître nettement en absorption la 
fréquence v, pour CH, gazeux. L’appareillage a été 
déjà décrit [7]; les spectres ont été enregistrés avec 
un spectromètre Perkin-Elmer muni d’un prisme 
de CINa; la vapeur d’eau atmosphérique n’a pu être 
éliminée que par un balayage énergique à l’argon 


pur et sec de tout le trajet optique. Nous avons: 


utilisé du CH, commercial renfermant moins de 1 
pour 100 d’impuretés (principalement de l’éthane et 
un peu d’azote) et environ 35 mg d’eau au mètre 
cube, quantité trop faible pour gêner les mesures [8] 
dans nos conditions expérimentales. 


Les résultats obtenus sont représentés sur la: 


peu 1 où l’on a porté le coefficient d’extinction 


(< Fu 108,0 +) ({, épaisseur de la couche absor- 


l 
bante, ici 2,5 mm) en fonction du nombre d’ondes v’. 
Deux maxima A et B se distinguent sur le flanc de 
la bande v, dont le maximum est situé du côté des 
faibles fréquences par rapport à la figure. Le 
maximum À peut être attribué à v,; son somme est 
trouve à 1537 cm1. Le maximum B doit probable- 
ment être attribué à la forte bande y, (1472 cm=t) 
de l’éthane; ceci est compatible avec un calcul simple 
effectué à partir de mesures d'intensité de cette 
bande [9]; nous avons vérifié, en outre, que l’addition 
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de petites quantités de C,H, à notre CH, augmentait 
l'intensité relative de cette bande. 

Le coefficient d'absorption apparent de A n’est 
pas proportionnel à l’épaisseur l de gaz comprimé 
(à pression égale de CH,); ceci est dû au fait que la 


bande est résoluble, mais non résolue dans les: condi- 
tions de l’expérience; étant donné la faible ouverture 
de nos fenêtres, nous n’avons pas pu réduire suñi- 
samment les fentes pour observer cette résolution 
(comme cela a été fait avec SiH, et GeH, [4]). 

Nos mesures présentent cependant l’avantage de 
mettre nettement en évidence la fréquence y, en 
absorption avec CH, gazeux; d’autre part, l’examen 
de la figure 1 montre que l’intensité de v, ne semble 
pas croître aussi rapidement que si elle obéissait à 
une loi quadratique en fonction de la densité du gaz 
comprimé; aux fortes pressions, elle n’apparaît plus 
que comme un épaulement à'v, conformément à ce 
qui a été observé avec CH, liquide. 


[1] HERTZBERG G. — Molecular spectra and molecular struc- 
ture. II. Infra-red and Raman spectra of polyatomic 
molecules, New-York, 1947, p. 306. 

[2] RANK D. H., Soxuzz E. R. et Axrorp D. W. E. — 
J. Chem. Phys., 1950, 18, 116. 

[3] HozpEeN R. B., TAyLor W. J. et JoHNstToN H. L. — 
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Phys Rev., 1942, 62, 151 et 167. 

[5] BurGess J. S. — Phys. Rev., 1949, 76, 30. 

[6] Wezsx H. L., CRAwroRD M. F. et Locke J. L. — Phys. 
Rev., 1949, 76, 580. 
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DISPERSION DE LA VITESSE DES ULTRASONS 
AUTOUR DE LA RÉGION CRITIQUE DE L'ÉTHANE 


Par Jack Noury, 


Laboratoires des Hautes Pressions, 
Bellevue. 


Faisant suite à une précédente étude de la vitesse" 
des ultrasons de 960 kHz dans la région critique de 
l’éthane [1] par la méthode de la diffraction de la 
lumière [2], j'ai effectué des mesures similaires à 
des fréquences différentes (590 et 416 kHz) à lan 
température critique (32,29 C). À 

Pour des pressions inférieures à la pression critique, M 
toutes les valeurs sont groupées et il est impossible ” 
de conclure à une dispersion quelconque dans cette « 
région pour la gamme de fréquence explorée. 

Par contre, pour des pressions supérieures à la 
pression critique, il semble que la vitesse subisse 
une très légère dispersion en fonction de la fréquence. « 

Parallèlement à ce que j'avais précédemment | 
remarqué dans l’anhydride carbonique [3], par compa-. 
raison avec les résultats de Herget [4], la vitesse des 
ultrasons dans l’éthane s’accroît sensiblement quand 
la fréquence augmente, ce qui est conforme aux pré-" 
cédentes observations ainsi qu'aux considérations À 
théoriques relatives à différents gaz polyatomiques 
dispersifs [5], [6], [7], [8] aux faibles pressions. 74 

D’autre part, l’écart entre les valeurs obtenues à « 
des fréquences différentes paraît être sensiblement 
constant lorsque la pression varie. | 

Dans les conditions expérimentales décrites, il ne 
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semble donc pas exister, du moins pour l’éthane, 
une dispersion caractéristique de l’état critique - 
analogue à celle signalée par Chynoweth et Schneider - 
pour le xénon [9]. 

Il faut remarquer cependant que les mesures de 
ces auteurs ne sont pas faites dans les mêmes condi- 
tions, ils font varier la température pour un remplis- 
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_ sage donné alors que j’opère à température cons- 


tante en variant la pression. En outre, ils utilisent 


_ un interféromètre acoustique. 


Du point de vue des perturbations dues à l’échauffe- 


ment produit par les ultrasons mêmes, l’avantage de 
. la méthode optique que j'utilise réside en ce que la 


mesure s'effectue dans une tranche assez bien déter- 
minée de la colonne fluide, à une certaine distance 
du quartz oscillant, ce qui réduit l’effet de la non- 
uniformité des températures provoquée par l’irra- 
diation acoustique; cette circonstance paraît favo- 
rable dans le cas où l’absorption est intense. 


[1j Noury J. — C. R. Acad. Sc., 1952, 234, 303-305. 


[2] Lucas R. et Biquarp P. — C. R. Acad. Sc, 1932, 194, 
2192: 

[3] Nour J. — C. R. Acad. Sc., 1952, 234, 1036-1038. 

[4] HERGET C. M. — J. Chem. Phys., 1940, 8, 537. 

[5] RicHarp W. T. et Reip J. A. — J. Chem. Phys., 1934, 
275100: 

[6] KNEsSER H. O. — Ann. Physik, 1931, 11, 977. 


… [7] WALLMANN M. H. — Ann. Physik, 1934, 21, 671. 


[8] Nomoro T., IKkepA ©. et KisHiMoTo T. — J. Chem. Soc. 
Japan, 1952, 7, 117-118. 

[9] CHYNOWETH A. G. et ScaNeIDER W. G. — J. Chem. 
Phys, 1952, 20, 17977. 


Manuscrit recu le 18 mars 1953. 


FORCES INTERIONIQUES DANS LES MÉTAUX 


Par A. HERPIN, 


Centre d'Études nucléaires, Saclay, 
Service de Physique mathématique. 


1. Le calcul de l’énergie potentielle d’un métal 
par la méthode cellulaire [1] montre que l’énergie 
des électrons de valence est fonction du volume de 
la cellule. De plus, chaque ion exerce sur ses voisins 
des forces d’origine purement électrostatique [forces 
de Born (:)] dont on peut tenir compte grâce à un 
potentiel ® (r), r étant la distance de deux ions. 
En définitive, on peut écrire l’énergie totale du 
cristal sous la forme 


PEDAACEDX IQ 


à j 


(1) 


V; étant le volume de l’ion à, défini par la méthode 
cellulaire, et r;; la distance des ions à et j2. 


2. Lorsque le cristal est déformé, chaque ion est 
déplacé de u;, et son volume de chaque ion varie de 


2 ri;(ui—u;) g 
oVi— > uen. (2) 
: A 
7} 
voisins de À 


D'où l’énergie du cristal déformé : 


Fe Eo+ Ei+ Eo. (3) 


(:) On désigne par force de Born une force dérivant d’un 
potentiel fonction de la distance. 
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E, est le potentiel statique (énergie de cohésion), 
E; un potentiel linéaire par rapport aux déplace- 
ments, qui est nul si le cristal est stable i(ce qui 
permet de calculer le paramètre du réseau), E, est 
le potentiel élastique, quadratique par rapport aux 


déformations. 


dore 90 : : qe 
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Soit, d’après (2) 


Li \ 
Bi > fe rij(U—u;) r:4(uU;:— ux) 
ma À TPE PERTE ET RE ST 
jk Ti; T'ik 
Cat ee 


; 
voisins de ë 


+Ù DRE (u,— ui) (u— uh ). 


+ "AE 
CC 10) 


On peut alors regrouper les termes, de façon à 
mettre le potentiel élastique sous la forme plus 
classique : 


Les coefficients élastiques microscopiques C3 se 
composent de deux termes, tout d’abord le terme 
normal Bj3 correspondant d’une force de Born, et 
le terme provenant des variations de volume. 
Ce dernier a une forme très différente de celle du 
terme de Born. On peut en effet l’écrire 
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On retrouve dans ce cas, comme dans le cas des cris- 
taux ioniques [2] des forces s’exerçant entre deux ions par 
l’intermédiaire d’un troisième ion. Ces forces, qui 
rappellent les forces de superéchange de Kramers [3] 
s’introduisent très normalement chaque fois que nous 
devons tenir compte de l’influence des voisins sur 
l’état énergétique des ions. Par analogie avec le 
cas des cristaux ioniques, nous leur donnerons encore 
le nom de forces de polarisabilité. 


3. Nous avons utilisé notre modèle de forces 
interioniques au calcul du spectre de vibration de 
l'aluminium. Nous avons supposé que les seules 
forces de Born s’exercent entre proches voisins. 
Elles dépendaient alors de deux paramètres arbi- 
traires. Comme le réseau de l’aluminium est simple 
(cubique faces centrées), nous n’avions qu’une seule 
constante À; — A. Nous avions ainsi trois para- 

k 


mètres. Nous les avons calculés à partir des vibra- 
tions de basse fréquence déterminables par la théorie 
classique de l’élasticité. On peut alors déterminer 
complètement le spectre de vibration. La figure 
représente la variation de la vitesse de propagation 
des ondes longitudinales suivant (1, 0,0) avec le 
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nombre d'onde. Les points expérimentaux corres- 
pondent aux déterminations de P. Olmer [4] obtenues 
à partir de l’effet Laval par voie directe. On peut 
au moins parler d’un accord qualificatif obtenu sans 


> 


AL onde longitudinale [1007 


aucune hypothèse supplémentaire. Une meilleure 
approximation pourrait être obtenue en introduisant 
des forces de Born entre ions plus éloignés. 


[1] Wiener et SErrz. — Phys. Rev., 1934, 46, 500. 
[2] HERPIN A. — J. Physique Rad., 1952, 138, 243. 
[3] KrAMERSs. — Physica, 1939, 1, 182. 

[4] OLMER P. — Thèse, Paris, 1948. 
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ÉTUDE DE RÉSISTANCES DE CARBONE 
POUR LA MESURE DES TRÈS BASSES TEMPÉRATURES 


Par Albert LAcAzEe et Jean PERETTI. 
Laboratoire de Grenoble du C.N.R.S. 


Parmi les thermomètres utilisés dans la région de 
l'hydrogène et de l’hélium liquides, il semble que 
ceux qui utilisent la variation de résistance du carbone 
en fonction de la température soient les plus intéres- 
sants au point de vue de leur sensibilité et de leur 
maniabilité. 

Giauque et al. [1], utilisèrent en 1938, pour mesurer 
la température d’un corps placé dans un champ 
magnétique, un dépôt de noir de fumée, Le coeffi- 
cient de température de ce système permet de 
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déceler: une variation de température de l’ordre 
de 1/10002 de degré K, mais l’état physique du 


dépôt entraîne une variation isotherme de la résis- 
tance, due aux phénomènes d’adsorption des gaz 


et par conséquent dépendant de la pression résiduelle … 


dans l’enceinte de mesure [2]. D’autre part, Clement 
et Quinell [3], puis Brown, Zemansky et Boorse [4] 
ont signalé la possibilité de mesures reproductibles 


à l’aide de résistances inoulées de radio. Les résis- . 


tances utilisées par ceux-ci étaient choisies parmi 


un grand nombre de types différents de résistances 


commerciales. Elles leur permettaient de mesurer 


la température avec une erreur maximum de 0,5 


pour 100. Cependant, ce procédé se heurte à des 


difficultés quand on veut mesurer la température 


d’un échantillon de faible masse ou peu conducteur, 


eu égard à la capacité calorifique importante du ther- | 


momètre. En outre, ces auteurs ont constaté une 
non-ohmicité notable de ces résistances : par suite 
du mauvais contact thermique entre le bâtonnet et 
le corps à étudier, il s'établit en effet un gradient de 
température dans la résistance quand on fait passer 
le courant de mesure, gradient qui dépend évidem- 
ment de ce courant. 


C’est pour pallier à ces difficultés que nous avons - 


été amenés à expérimenter un nouveau type de 
résistance, étudié et confectionné par l’un de 
nous (J. P.). La résistance est constituée par une 


couche mince de graphite pur, déposé à partir d’une 


dispersion colloïdale dans l’alcool isopropylique (Dag 


R en ohms 


1.600 


9.600 


7600 


5600 


Acheson n° 959), sur une céramique dont les extré- 
mités sont argentées chimiquement. Après séchage, 
cette couche mince est recouverte d’une pellicule de 
polystyrène. Nous avons essayé également des dépôts 
obtenus à partir de dispersion aqueuse, tels que 
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_ tements essayés (en particulier l’huile de lin, les 
. esters glycérophtaliques, les esters cellulosiques, la 
_ gomme laque et l’araldite) nous avons trouvé que 
le polystyrène permettait d’obtenir une couche difi- 
_cilement perméable aux gaz, ce qui limite considéra- 
blement les effets d’adsorption et supprime l'effet 
de pression résiduelle trouvé par Giauque. Cette 
_ couche reste plastique même aux très basses tem- 
 pératures, comme nous l’a montré l’étude de la 
surface au microscope métallographique après retour 
à la température ordinaire. D’autre part, la masse du 


support. Le contact thermique avec l’échantillon de 
_ céramique est suffisamment bon pour que l’on puisse 
certifier l’égalité de température du corps étudié et 
| du thermomètre; notre résistance présente un carac- 
|  tère ohmique normal pour des courants allant 
jusqu'à 0,2 mA, permettant ainsi d'opérer avec un 
pont moins sensible que celui de Clement et Quinell. 
La sensibilité du dispositif permet d’appré- 
cier 0,001° K dans l’hydrogène liquide. Pour donner 
une idée de cette sensibilité nous donnons dans le 
_ graphique ci-dessus les valeurs mesurées aux tem- 
: | pératures de l’oxygène liquide sous 76 cm de Hg, 
de l’hélium liquide [5] sous 76 cm et sous 7,4 cm de Hg, 
“ d’une résistance de valeur nominale 31320 à la 
| température ordinaire. 


& … [1] GrAUQUE, STouT and CLARK. — J. Amer. Chem. Soc., 
4 1938, 60, 1053. 
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thermomètre est inférieure au 1/10 o00® de celle du 
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 Aquadag, Tilgraph : ils ont un coefficient de tem- [2] Gesazz, Lyon, WmeLax et GrAUQUE. — Rev. Sc. Instr., 
_ pérature inférieur et il est plus difficile de les recouvrir 1992, 28, 23. 
d’une couche protectrice efficace, par suite d’une [31 CLEMENT et QuiNELz. — Ibid., 1952, 28, 218. 
mauvaise mouillabilité. Parmi de nombreux revé- [4 FAO An SERCOS RSR 
> 1090. > 


[5] Wei L. — J. Physique Rad., 1952, 18, 241. 
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VITESSE DES ULTRASONS DANS L’AZOTE 
JUSQU’A DES PRESSIONS ATTEIGNANT 41150 atm 


Par André LACGAM, 


Laboratoire des Hautes Pressions, 
Bellevue. 


Exploitant les possibilités d’un appareillage qui 
a servi précédemment à étudier la propagation des 
ultrasons dans l’argon [1], [2] par la méthode de 
diffraction de la-lumière [3], j’ai effectué des mesures 
analogues dans l’azote jusqu’à 1150 atm. 

Le gaz employé a été fourni par la Société « l’Air 
liquide ». C'était de l’azote du type R, les pourcen- 
tages en poids d’impuretés étant les suivants : moins 
de o,oo1 pour 100 d’eau, des traces d’argon et d’oxy- 

ène. 

F Comme précédemment, les résultats montrent 
(voir tableau et courbes ci-après) que la vitesse 
croît notablement avec la pression. Une comparaison 
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VITESSE DES ULTRASONS DANS L'AZOTE EN FONCTION DE LA PRESSION 
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250 

P (atm). V (m/s). 
150 0290470 
158,8 405,5 
D RAILS 0 
209 431 
249, 8. 403 
SAS TS 0 

° 335,9 5og 
404,7 547,5 
472 590 
509 621,5 
578 647 
598 661 
664 701 
750 741,5 
782 761 
836,4 786,4 
948 837,9 
987,5 860 
1089 885 


300 C. 

P (atm).  V (m/s). 
06: 52300, 
122 392,5 
PEN Or 0 ES) 
199,4 431 
2300 TON 
259,6 476 
294,2 486 
341,6 514,5 
SOL 0N 00 
462,750 
578,9 655,8 
672 699 
745, D ENTST 
797,6 757,5 
827,6 771 
874 795,5 
911 1150 
1031 864 
1083 882 


390 C. 


P (atm). 


79, de 


93 
1320 
160,6 
170,3 
193,6 
214 
288,5 
374,7 
431,7. 
540,4 
654,4 
725,4 
830 
923,2 
969,3 

1060 
1100 
1137 


V (m/s). 
380,9 
387 
{O1 
414 
420 
430 
439,5 
481,9 
528,5 
560,5 
622,5 
684 
710 
769,5 
810,5 
830 
868,5 
878,9 
895 


avec les résultats que Michels [4] et ses collaborateurs 
ont obtenus par des moyens purement thermodyna- 
miques montre un bon accord jusqu’à des pressions 
voisines de 500 atm. Aux plus fortes pressions, une 


Notons l'influence de la température. Aux faibles … 
pressions et jusqu’à 500 atm, la vitesse croît avec la : 
température. Cependant, la variation avec la tem- 
pérature s’atténue avec la pression. Dans un domaïne 
de 150 atm, les courbes semblent pratiquement 
confondues. Ensuite, un accroissement de tempé- 
rature donne des vitesses inférieures. Ce phénomène . 
de décroissance de la vitesse avec la température … 
se retrouve quand on calcule la vitesse à partir des 
résultats de Michels et ses collaborateurs. 

Ci-joints, les résultats obtenus avec un quartz 2 
oscillant de 3 mm d’épaisseur vibrant sur sa fonda- … 
mentale. La fréquence observée est voisine de 900 kHz. 1 
La précision moyenne est de r pour 100. Les mesures 4 
ont été faites aux températures de 25, 30 et 390. ‘1 
== 10 00010: 4 3 
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